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はじめに 

 

 Photon Factory では 1)既存の直線部を長くすること、2)新たに短直線部を生み出すこと、によって

第二世代として生まれた PF を第三世代光源に準じた性能を発揮できる光源とすること、3)次期光源が

稼働するまで安定で信頼性の高い運転を出来るための措置を執ることを目的として 2001 年度から

2.5GeVPF リングの直線部増強を進めてきた。2005 年 3 月～6月の間の共同利用実験を停止して、約半年

の運転停止期間を確保することで、リングの改良は一段落する。環境は整ったので、いよいよ新しい挿

入光源、ビームラインを設置することが出来る様になる。 

 当初は短直線部利用にウエイトを置いた予算要求であったが、日本の放射光利用研究の置かれている

状況に配慮し、2005 年度予算からは中長直線部の利用を含めた挿入光源利用ビームラインの建設のため

に概算要求を行っている。幸いにして予算化される場合には予算規模からして事前評価が求められるこ

とが考えられる。また、種々の方法で建設予算を獲得するに当たっても、移設を余儀なくされるビーム

ラインを含めビームライン全体の整備計画について議論し、コミュニティとしての合意を形成しておく

必要がある。やや遅きに失したきらいもあるが、本冊子は 2003 年度に作った中長直線部の整備案をベ

ースに、各研究グループからの提案を掲載したものである。これを新たな出発点としてコミュニティで

の議論を行い、全体のビームライン整備案を固め、具体的なビームライン・実験装置の設計に入り、計

画を実現するための予算獲得のトリガとなることを願う。 

 なお、第４節関係は本文中に記したユーザーグループに執筆をお願いした関係で2004年9月から2005

年 3 月に掛けて原稿を頂いた。一方、第 5 節関係は 2004 年 7 月に提出されている関係で、出版時点で

見ると事情が変わっている点もあることをご容赦頂きたい。 
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第 1節 直線部増強の概要 

 

 放射光施設は高エネルギー物理学実験のかたわら寄生的に放射光を利用していた 1970 年代の第一世

代光源、偏向電磁石を主たる光源とする放射光利用専用の 1980年代の第二世代光源から、1980年代後

半にはアンジュレーター光源の利用にウエイトを置き、電子ビームのエミッタンスが小さい第三世代光

源と発展してきた。我が国おいては、東京大学原子核研究所の第一世代光源である電子シンクロトロン

ES で放射光利用研究が始まり、同学物性研究所の INS-SOR、Photon Factory、UV-SOR といった第

二世代光源で飛躍的にその利用研究が拡大された。その後、これらの施設、特に Photon Factoryの活

況に刺激されて、本格的な第三世代 X線光源である SPring-8が建設された。一方、軟 X線領域の第三

世代光源として極紫外・軟 X線高輝度光源計画が東京大学物性研から提案されているが、今日まで実現

に至っていない。 

Photon Factoryは 1982年から運転を行っており、当初は 400nmradという大きなエミッタンスで供

用を開始した。同様な時期に米国では NSLS、英国では SRS が第二世代光源として運用を開始した。

その後、Photon Factoryは 1987年には 130nmradまでエミッタンスを下げる（輝度を上げる）高輝度

化改造を行った。SRSも同様に High Brightness Latticeと称して 1986年に改造を行って高輝度化を

図っている。Photon Factoryではその後も継続的にビームの安定化、蓄積電流値の増大、寿命の延長等

の改良が行われてきた。1997年にはエミッタンスを決めている（直線部を含まない）normal cell部の

磁石列を改修し、エミッタンスを 36nmradまで下げた。この改造により、高い蓄積電流とも相俟って、

光子束としては第三世代光源に比肩する性能を持つことが可能となった。しかしながら、1970 年代に

設計された光源であるため、第三世代光源の特徴である挿入光源を設置できる直線部の数は 7箇所と少

なく、また利用可能な直線部長も最長で 5mと限られたものであった。また、光源加速器の少なからぬ

部分が運転開始から 20 年に亘って酷使され続けたため、経年によるトラブルも懸念されるようになっ

てきた。 

既存の７カ所の直線部の長さを延伸して長い挿入光源を設置できる環境を作り、また新たに真空封止

型の X 線を発生できるミニポールアンジュレーターを設置できる直線部４カ所をはじめ直線部の数を

増やすことがＰＦ直線部増強計画である。2001年度からビームライン基幹部の改造等を先行して進め、

2005年 3月～9月の間には運転を停止してリングの改造を実施する。ここに提案する挿入光源増強計画

はこれらの直線部に最新の技術を駆使した挿入光源、ビームラインを建設し、第二世代光源として生ま

れた Photon Factoryが名実ともに第三世代光源に準じた性能を発揮する光源に生まれ変わることを目

指すものである。 

PF ではリングの直線部増強、そしてその結果生まれた直線部を最大限効果的に利用し、研究成果を

上げるために以下の形で文部科学省に対して概算要求を行ってきたが、残念ながら今日まで認められて

いない。 
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 構造生物学研究設備増強  2002～2004年度予算 

 挿入光源ビームライン増強 2005年度予算～ 

 

直線部増強計画当初は、東京大学から予算要求されていた極紫外・軟 X線高輝度光源計画と相補的な計

画となるようにリングの改造とミニポールアンジュレーターを光源とする構造生物学研究を中心とす

る X線用ビームラインの整備を内容としたものであった。しかしながら、日本で作られた多くの新規試

料が ALS等諸外国の施設で測定され、論文となっている実情を見ると VSX計画の実現に期待して PF

が VUV・SX域の挿入光源ビームラインの整備を行わないことはわが国の真空紫外・軟 X線領域におけ

る国際的競争力を削ぐものとなりかねないことが懸念された。このため 2003年度には極紫外・軟 X線

高輝度光源計画の当面の打開策として PFの直線部増強を位置付けることとなった。BL-2、13、16、19、

28 の 5 本のビームラインを VUV・SX 領域の専用ビームラインとして整備することがまとめられ、挿

入光源ビームラインの内主に VUV・SXに関わる部分の整備案が作られた。また、短直線部についての

計画やこれらに関連する既存偏向電磁石光源を利用するアクティビティについての検討が進められた。

2003 年 8 月 5 日にはユーザースミーティングを開催し、この点について議論を行い、ユーザーコミュ

ニティのご理解を頂いた。予算要求の内容もこれを受けて、VUV・SXから X線までの挿入光源ビーム

ライン整備に対応出来るものに修正した。 

 最近は競争的資金でビームラインや実験装置を建設出来るだけの予算を獲得することが可能となっ

てきている。実際 PFでも競争的資金を核として以下のビームライン整備が進められている。 

・ BL-5 構造生物     若槻（PF） 振興調整費 

・ NW14 時分割 X線回折 腰原（東工大） ERATOプロジェクト 

・ BL-17 構造生物  若槻（PF） 先端計測 

・ NW10 XAFS  朝倉（北大） 科学研究費補助金 基盤(S) 

図 1-1. 直線部増強後の PFリング。既存の

直線部の長さが長くなり、新たに短い直

線部が生み出される。 
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しかしながら、そのような予算でリングの改造をすることは制度的、金額的、時間的に現実的でない。

また、リングの一部だけを改造することは運転上の困難をもたらす。従って、予めリングの改造を進め、

このような競争的資金で先進的なビームライン・実験装置を整備できる環境を整備することが重要であ

ると判断し、苦しい財政事情の中ではあるが、これら概算要求と平行して PF内部で予算を捻出し、ま

た機構からの支援を受けてリングの改造を進めてきた。 

2005年 3月時点で挿入光源ビームライン増強計画の予算化は実現していないが、若槻教授が JSTの

先端計測予算で構造生物研究用のビームライン・実験装置を整備する予算を獲得し、ミニポールアンジ

ュレーターを光源とする BL-17で建設が進められている。これはリングの改造が進んでいなければ実現

できなかったことである。また、利用の減少していた BL-28を見直し、高分解能角度分解光電子分光実

験を行えるビームラインとして 2003年度より予算を充当し、整備を進めてきた。2004年秋には立ち上

げ作業を開始し、既にほぼ所期の性能を実現している。
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第 2節 電子蓄積リング改造の進捗状況 

 

 直線部を増強する目的は前述したように 

1) 磁石列の更新により、既存の直線部長を長くすること、 

2) 新たに短直線部を作り出すこと、 

3) 経年したコンポーネントを更新し、新光源が稼動するまで安定に放射光利用研究を推進できる環境

を整備すること 

である。 

 

表 1.1. 直線部増強用予算（単位：千円） 

 2001年度 2002年度 2003年度 2004年度 2005年度

ＰＦ  130,000 120,000 100,000 100,000

機構 100,000 30,000 100,000 200,000 

合計 100,000 160,000 220,000 300,000 100,000

 

 前節に記したようにＰＦでは機構の支援を受けながら予算を捻出し、上表に示すように合計 8.8億円

の予算でリングの改造準備作業を進めてきた。準備作業には電磁石や電磁石電源、真空ダクトの設計・

製作だけでなく、制御系、スクレーパーや蓄積電流を測定するための DCCT等、更に関連する基幹チャ

ンネル、ビームラインの改造が含まれる。基幹チャンネル部の改造を表に整理した。これらの準備作業

は順調に進み、予算上の制約から当初計画より１年遅れたものの、2005年 3～9月の間にリングを改造

することが可能になった。 

 基幹チャンネルの改造は可能な限りシールド壁内で

行い、ビームラインへの影響を抑えたが、BL-14 の場

合は空間的制約からビームラインの改造を余儀なくさ

れた。この機会をとらえて、実験の要求に合わせてビ

ームライン間のビームの取り合いを変更した。また、

BL-17 の場合は設計上従来使用していたビームを通す

ことが困難であり、ミニポールアンジュレーター専用

のビームラインとして基幹チャンネルを整備すること

となり、ビームライン側の整備も同時に進められている。 

 以下に記すように、これまでに Photon Factory Newsや Photon Factory Activity Report等にいくつ

かの記事が掲載されているので、それらを引用する。Photon Factory Newsに掲載した関連記事を再掲

する。また、PF シンポジウム（ユーザースミーティング）でも繰り返し計画について議論が行われて

改造時期 該当ビームライン 

2002年夏 BL-1、5、15 

2003年春 BL-2、3、4、13 

2003年夏 BL-18、28 

2004年夏 BL-14、16 

2005年夏 BL-17、27 

表 1.2 基幹チャンネルの改造 
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PFPFPFPF 直線部改造と挿入光源直線部改造と挿入光源直線部改造と挿入光源直線部改造と挿入光源｠｠｠｠
｠｠｠｠

山本｠ 樹｠
物質構造科学研究所、放射光研究施設｠

｠
Insertion devices and improvement of the straight sections at the PF ring

Shigeru YAMAMOTO
Institute of Materials Structure Science, Photon Factory

１．はじめに１．はじめに１．はじめに１．はじめに｠｠｠｠
｠ 物質構造科学研究所ではかねて懸案であった AR
の改造を 2001年に終了し、2002年始めから立ち上
げ・焼き出し運転に入りました。詳しい報告は今
後各担当グループからなされるでしょう。挿入光
源についても、この改造の機会をとらえて製作・
設置したテーパ型真空封止アンジュレータに関す
る報告をいずれ行いたいと思います[1]。
｠ さて、PF 直線部の改造については、上記の AR
改造が一段落したこともあって着手の準備が整い
つつあります[2]。今回はこの改造によって PFリン
グに新設される 4 つの直線部に設置可能な短周期
アンジュレータについて紹介しようと思います。こ
の直線部改造が完了した場合には、この他にも（ほ

ぼ倍増される直線部の長さを生かした）アンジュレ
ータの新設・現行機の改造等が考えられます。さら
にそのような機種更新の結果、アンジュレータの運
転も現状より大幅に改良され使い勝手が良くなる
ことが期待されますが、それらについては別に機会
を設けて順次紹介していきたいと思います。

２．直線部改造計画２．直線部改造計画２．直線部改造計画２．直線部改造計画｠｠｠｠
｠ 直線部改造計画については、現在光源研究系を中
心にその詳細が検討されています。ここでは、放射
光利用に重要な点を復習しておきます[3]：Fig.1（改
造後の PF加速器ラティス配置）および Table1（改
造による直線部増強）。この改造で最も重要な点は、
1997年に行った高輝度化改造で達成した低エミッ

Figure 1. Lattice configuration of the PF ring after the improvement of the straight sections.
（Refer to the color figure on p. 29.） 
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Straight
Sections Length (m) Notes
B01-02 5.0→9.2
B15-16 “
B03-04 4.3→5.7 shared with RF cavity
B13-14 “ Vertical wiggler
B17-18 “ shared with RF cavity
B27-28 “
B04-05 3.7→5.1
B12-13 “
B18-19 “
B26-27 “ Injection
B02-03 0.0→1.5
B14-15 “
B16-17 “
B28-01 “ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠ ｠

タンスを保ちつつ、偏向電磁石の位置を固定して四
極電磁石の強度を強め長さを減らすことにより光
軸不変のまま、直線部の新設および既存直線部の拡
張を行えるところにあります。Fig.1 に示したよう
に、B04-05、B12-13、B18-19、B26-27間の 3.7m直
線部が 5.1mに、B03-04、B13-14、B17-18、B27-28
間の 4.3m直線部が 5.7mに、さらに B01-02、B15-16
間の 5.0m直線部が 9.2mに拡張（伸長）されます。
｠ また、特徴的なことは鉛直方向について 0.5m以
下のβyを実現可能な 1.4m直線部（短βy直線部）が
4本（B02-03、B14-15、B16-17および B28-01直線
部）新設されることです。これらの 1.4mの直線部
は、そこに短周期のアンジュレータを設置し、X線
領域のアンジュレータ光を PF2.5GeVリングにおい
て利用可能にできるという点で、非常に重要です。
｠ 以上の結果として、現状で挿入光源に使用してい
る（B04-05を含めて）7本の直線部に加えて、拡張
された直線部においてRF空洞と同居することによ
り 2本が挿入光源のために利用可能となり、さらに
新設の 4本の直線部と合わせて 13本の直線部の利
用が期待できることになります。

３．短３．短３．短３．短ββββyyyy直線部における直線部における直線部における直線部における Short｠Gap｠UndulatorShort｠Gap｠UndulatorShort｠Gap｠UndulatorShort｠Gap｠Undulator｠｠｠｠
｠ アンジュレータ放射のエネルギはアンジュレー
タ磁場の周期長に逆比例して高くなるので、周期長
を短くすれば数値的にはいくらでも高いエネルギ
を達成することは可能になります。しかし、無闇に
短い周期長を採用しても十分な磁場強度が得られ
なければ、放射強度は非常に弱いものになってしま

います。そこで、アンジュレータの磁石列間ギャッ
プを小さく設定（Short Gap）して必要な磁場強度を
得るために、（1）ある直線部において電子ビームに
小さなアパーチャを許容する鉛直方向の短いベー
タ関数（βy）を実現する加速器技術、および（2）
上述の短周期磁場の発生に要求される狭いギャッ
プと電子ビームに必要なアパーチャを両立させる
ための真空封止型挿入光源技術が必要となります。
｠ 第 2 節で述べたように今回の直線部改造計画で
は、新たに設置する 4本の直線部（B02-03、B14-15、
B16-17 および B28-01）において上記の短βy直線部
（βy=0.4m）を実現できるように設計されています。
現状ではこの値は、磁石列長を 0.5mとした場合、
4.5mm の許容アパーチャを与えることになりま
す：改造前の PFリングで最小アパーチャを与える
MPW#16（B15-16 直線部に設置）と同一の実効ア
パーチャを与えるように設定した（光源系、小林幸
則氏）。
｠ 一方で、真空封止型挿入光源については、1989
年に建設し ARに設置した U#NE3の開発で得た知
識・技術を、冒頭に述べたように 2001 年末新たに
ARに設置したテーパ型真空封止アンジュレータの
開発・建設においてブラッシュアップしたところな
ので、現在検討中の真空封止型 Short gap undulator
（SGU とここでは呼ぶことにします）の建設を行
うことは十分に可能であると考えています。真空封
止型挿入光源の最大の利点は、加速器・蓄積リング
の運転状況に合わせて自由にギャップを変更でき
ることのほかに、挿入光源を構成する磁石を直接に
加速器真空内に持ち込んでいるため、加速器が必要
とするアパーチャに等しいギャップを設定するこ
とが可能であるということです：今回の例では許容
アパーチャ 4.5mm に等しいギャップを設定できる
ということ。
｠ それではこの SGU から得られるスペクトルの計
算例を幾つかの周期長について紹介することにし
ましょう。この時の光源パラメータは：加速エネル
ギ E=2.5GeV、蓄積電流 I=300mA、ナチュラルエミ
ッタンスε0=27nm、エミッタンスカップリングκ=1%、
σE/E=7.3×10−4、βx=5m、およびβy =0.5mです。Fig. 2
にはこの条件で求めた SGU のスペクトルを周期長
λu=20、16、12、および 10mmの場合について示し
ました：（a）輝度（phs/s/mm2/mrad2/0.1%bandwidth）、
および（b）フラックス（phs/s/0.1%bandwidth）；と
もに基本波および奇数次高調波。Fig. 2から読みと
れるように、SGUの最大の欠点は、周期長が短い

Table 1. Enhancement and extension of the straight
sections in the PF ring. 
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ことからくる波長可変領域の狭さなのですが、それ
でも目的に応じて適切な周期長を選択すれば 1keV
から 15keV（場合によって 20keV）領域で十分に性
能の高い光源としての役割を果たせるものと考え
ます。
｠ 特に、蛋白質構造解析の光源として重要になる
10keVから 12keV領域の放射光は、λu=20mmの場
合 9次光で、λu=16mmの場合 5次光で、カバーさ
れることがわかります。さらに、λu=12mm の 3 次
光については最小ギャップを 4.0mm まで狭くした
場合のスペクトル（マークの付いている部分より低
エネルギ側のカーブ）を示しました。上述のように
最小ギャップは現在のPFのMPW#16と同じ実効ア
パーチャを与えるように決めている訳ですが、実を
言うとこの値が最小値であるという確証はなく、よ
り小さなギャップが実現できる可能性もあります。

もしも、今のところ仮に決めている最小ギャップ
4.5mmより狭いギャップを実現できるなら、より低
次のアンジュレータ光によって必要なエネルギ領
域をカバーできるので、今後のマシンスタディを通
して、または SGU 設置後のマシンスタディを通し

Figure 2.
Spectra from the short gap undulators: (a) brilliance
(phs/s/mm2/mrad2/0.1%bandwidth) and (b) flux
(phs/s/0.1%bandwidth). Several cases with different
period lengths, 20mm, 16mm, 12mm, and 10mm
are shown. Parameters of the PF ring are:
E=2.5GeV, I=300mA, ε0=27nm, κ=1%, σE/E=7.3
×10-4, βx=5m, βy=0.5m. The minimum gap of the
undulator with the length of 0.5m is assumed to be
4.5mm.

Figure 3.
Brilliance spectra from the short gap undulators for
the several cases with different period lengths: (a)
λu=20mm (K=1.56), (b) λu=16mm (K=1.05), and
(c) λu=12mm (K=0.707). The same parameters are
used for the PF ring as Fig.2. 

(a)

(b) 

(c)

(a) 

(b) 
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て、最適の値を探索する必要があると思います。
｠ Fig. 3は上記の事情をより詳しく説明したもので
す。12keVの放射を、（a）λu=20mmの SGUの 9次
光（K=1.56）を用いて、（b）λu=16mm の 5 次光
（K=1.05）を用いて、および（c）λu=12mmの 3次
光（K=0.707）を用いて各々得る場合のスペクトル
全体を示しました（光源パラメータは Fig. 2の場合
と同一です）。波長可変性を重要視して比較的長周
期長の SGU を採用するか、限られた波長範囲をな
るべく低次高調波（または基本波）で実現するため
に短周期長を採用するかは、今後利用実験の目的と
合わせて十分検討する必要があると思います。
｠ 我々は、2002年度に上記の SGU 開発の R&D を
開始する予定でおります。新しい成果が得られた場
合には、またこの欄をお借りして報告したいと思い
ます。
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－ 29－

最近の研究から

Figure 1. Lattice configuration of the PF ring after the improvement of the straight sections.
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－ 30－

( a )

( b )

Figure 2.
Spectra from the short gap undulators: (a) brilliance (phs/s/mm2/mrad2/0.1%bandwidth) and (b) flux
(phs/s/0.1%bandwidth). Several cases with different period lengths, 20mm, 16mm, 12mm, and 10mm
are shown. Parameters of the PF ring are: E=2.5GeV, I=300mA, ε0=27nm, κ=1%, σE/E=7.3×10–4,
βx=5m, βy=0.5m. The minimum gap of the undulator with the length of 0.5m is assumed to be
4.5mm.
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現　　状

直線部増強計画の進捗状況と今後の予定
放射光源研究系　前澤秀樹

　2.5 GeVリングの直線部増強計画は、90年代後半に行わ
れた高輝度化改造時に手を付けなかった部分を対象とする
もので、収束用電磁石を偏向電磁石側に寄せて挿入光源に
使える直線部の自由長を伸ばすとともに、新たに短いなが
らも短周期ショートギャップのミニポールアンジュレー
ターを設置できる直線部を増やすことを企図した計画であ
る。従って計画の実現に最小限必要となるのは、磁場勾配
を高めた必要数の収束電磁石、新たな磁石配置に適応した
偏向部用真空 Bダクトおよびその前後の Qダクトの新製
と、同じく新たな磁石配置に適合したビームラインフロン
トエンド部の改造である。ここで短周期ショートギャップ
のミニポールアンジュレーターとは、2.5 GeVリングでも
高次光でＸ線を出すことの出来るものである。
　フロントエンド部の先行改造が必要とされるのは、リン
グ本体の改造に際して現場での物理的干渉を避けるためで
あり、現在既に高輝度化改造時と同様の手順に従って、通
常の運転停止期間を利用して改造が進められている。設
計の基本方針は、本体改造後の物理的境界条件に沿うとと
もに、現有の実験ホール側ブランチビームラインの配置に
極力影響を及ぼさない、というものである。今回改造が必
要となるビームラインは BL-1, 2, 3, 4, 13, 14, 15, 16, 17, 18, 

27, 28の計 12本で、この他に構造生物用に新たに多極ウ
ィグラーが設置されるBL-5の改造が並行して進められる。
このうち BL-1, 2, 3, 4, 5, 13, 15が 2003年 4月時点で改造
を完了し、2003年 9月時点にはさらに BL-18, 27, 28の改
造が完了する。残り 3本の内、BL-14は実験ホール側の改
造に同期して 2004年夏に BL-16とともに改造される。問
題は BL-17であり、設計に入るためには、現有のブラン
チライン配置を当面そのまま継続するのか、あるいは構
造生物用ミニポールアンジュレーター1号機を備えたビー
ムラインに一気に改造するのか、PF全体での合意の形成、
予算化などが早急に必要である。
　この計画では、上記したように電磁石、真空ダクト、フ
ロントエンド部改造の全体が一つのパッケージになってお
り、どれ一つを欠いても計画は成立しない。しかしながら
この計画は、そのイメージの明快さと相俟って既にかなり
の細部にまでわたって煮詰められており、予算さえ付けば
後は着々と実行して行くだけの状態にある。計画の完成の
ためには最終段階で最短でも半年の運転停止期間を必要と
し、また電磁石や真空ダクトの新規製造には国際入札手続
を含めて１年強の期間が必要であろう。従って最小限必要
な予算の最後の部分が執行可能となった時点から最短で 1
年半後に計画が完了することになる。ユーザーコミュニテ
ィー、特に大学院生による実験を計画に組み入れている研
究室のことを考えれば、施設は計画の終了時点、特に半年
に亘る運転停止期間をいつに設定するのかを出来る限り早
期に明示しなければならないのであるが、現在の社会経済

状況や法人化への過度期にあたり、なかなか思うに任せな
いのが現状である。
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現　　状

直線部増強とビームライン整備

放射光科学第一研究系　野村　昌治

直線部増強のための運転停止
　既に本誌各号の現状欄や毎年の PFシンポジウムで報告
してきたように PFとしては 2.5 GeVリングの直線部増強
作業を進めてきている。また文献 [1]に全容，進捗状況の
紹介がある。この間，関連する基幹チャンネルの改造，電
磁石の製造，真空ダクトの製作，基幹チャンネル改造へ
のビームライン側の対応作業等を進めてきている。当初
は 2004年度に運転を停止してリングの改造を行う計画で
あったが，残念ながら予算の制約から行うことが出来な
かった。幸い 2004年度には PFの内部努力と機構からの
支援を受けたことで，改造に必要な真空ダクト等の製造を
行う予算を確保する見通しが付いた。このため，2005 年
3 月から 9月の間にリングの改造作業を行う。このため，
2005年度は今年と比較して 4月から 6月の実質約 2ヶ月
のビームタイム（実質約 2.5 ヶ月の運転）が例年より少な
くなる見込みである。改造作業完了後は 1ヶ月程度の立ち
上げ，焼き出し作業の後，利用実験を再開する計画である。

2004年度については PF，PF-ARともほぼ例年並みの運
転を予定している。また，PF-ARについては 2005年度前
半も運転することを計画している。より詳細な日程が決ま
り次第，webや本誌で案内する。

増強した直線部のビームライン整備
上記の様に 2005年度にリングの改造は完了し，予算と

マンパワーさえ確保出来れば挿入光源ビームラインを整備
することが可能になる。また光源系スタッフは改造を終え
て，将来の光源についてアイディアを練り，開発研究を進
める時間的，予算的余裕が多少なりとも出来てくる。
中長直線部にどのようなビームラインを整備するかに

ついては 2003年 8月のユーザーミーティングで報告した
案 [2]を基に検討を進めてきた。要約すると，BL-2，13，
16，19，28の 5本の直線部の挿入光源を更新して真空紫
外から軟 X線領域の研究に専用化したビームラインを整
備する。また，BL-1，3，15，17の 4本の短直線部にはミ
ニポールアンジュレーターを光源とする軟Ｘ線からＸ線域
の研究用のビームラインを整備する。
中長直線部の整備案（真空紫外から軟Ｘ線領域の研究

に専用化したビームライン）を表 1に示すが，これは各種
の制約条件がある中，2001年 5月に開催された研究会「ア
ンジュレータ放射光による先端研究の展開」[3]をはじめ
とする PF研究会等でのユーザーの意見を反映したもので
ある。エネルギー域としては 10 eVから 1500 eVに対応す
る。BL-19を除き原則として各挿入光源当たり 2ブランチ
ラインを設置し，少なくとも一方のブランチには常設の
実験装置を置く。これにより実験装置入れ替えに伴うロ
スタイムを減らすことが可能となり，利用実験者層を拡大
出来るものと期待している。BL-19が一ブランチであるの

PHOTON FACTORY NEWS Vol. 22 No. 1 MAY 2004
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は空間的制約のためである。BL-28のビームライン光学系
については先行して既に改造に着手している [4]。この光
学系は更新後のアンジュレーターに対応出来るものとなっ
ている。これらのビームライン整備に伴い既設の BL-2A，
13A，13B，16Aは移設等が必要になる。
短直線部についてはＸ線回折実験関係のビームライン

と構造生物関係のビームラインを予定している。Ｘ線回
折用ビームラインは既設 BL-16Aの発展系と位置づけてい
る。また構造生物関係については既設 BL-18Bの発展系と
位置づけ，BL-17とのビームライン交換を予定している。
BL-13関係については NE1Bのアクティビティを BL-16へ
移した後の NE1や既設 NW2等で BL-13A，Bのアクティ
ビティを継続，発展させることを予定している。それ以外
のミニポールアンジュレーター利用としては，分析／分光
実験，位相利用実験，小角散乱実験，反射率測定等が候補
に上がっている。他によりミニポールアンジュレーターの
特徴を生かした優れた研究提案があれば早急にご提案頂き
たい。
読者の中には既に気付かれた方もおられると思うが，

BL-1，3，15，17には既設のビームラインがあり，これら
の中にはミニポールアンジュレーターを光源とするビー
ムラインと空間的に干渉するものが生じる。これらのビー
ムラインについてはアクティビティと今後の展開を見なが
ら偏向電磁石ビームライン等へ移設 /統廃合を検討してい
る。これまでビームラインのカテゴリー分け作業を進めて
きたが，今後も各ビームラインのアクティビティを見なが
ら，限られた資源から最大限の研究成果が得られるように
最適化を図ることが求められている。

ビームライン整備の実現に向けて
上記のビームライン整備を PFの経常経費で進めること

は非現実的である。従来も極紫外・軟Ｘ線高輝度光源計画
との干渉を避けるため「構造生物学研究設備増強」として
リングの改造とミニポールアンジュレーター利用に重点を
置いた概算要求を続けていたが，実現しなかった。現時点
では 3カ年程度の計画として挿入光源，ビームライン，実
験装置整備に重点を置いた概算要求を進める予定である。

金額的にも大きくなり，概算要求書の作成と平行して，デ
ザインレポートの充実および事前評価作業を進める必要が
ある。ユーザーの皆様の御協力を御願いする。
また，リングの改造が完了することによって，各種外

部資金を導入してビームラインの整備をすることが可能に
なる。構造生物の振興調整費によって BL-5を建設でき，
腰原先生の ERATOプロジェクトによって NW14の建設が
進むように，外部資金の導入は直線部増強を生かしたビー
ムライン整備，研究の強力な推進力となる。競争的資金を
「共同利用のため」で獲得することは不可能であり，獲得
のためには最終的な研究目標が重要であることは自明であ
る。また外部資金獲得の際には計画の間に整合性を保つこ
とが緊要である。共同利用研究所の基盤であるユーザーコ
ミュニティと施設が協力して申請に当たることが求められ
る。是非「我こそは」と思う方々からのご提案をお願いし
たい。
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表 1　中長直線部に建設するビームライン案

BL 用途
エネルギー域

(eV)

U02
表面化学反応、プロセスの光電子分光

100～ 1200
SX原子分子、発光分光、SXイメージング

U16
ナノ磁性 PEEM、スピン分解光電子

200～ 1500
表面磁性ダイナミックス、MCD・NCD

U13
機能性物質の超高分解能光電子分光

10～ 600
原子分子

U19
表面界面二次元光電子、レーザー励起時間
分解

30～ 1000

U28
有機薄膜・複雑系の ARPES

30～ 1000
量子ナノ構造の光電子、バルク敏感光電子
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PF リング直線部増強計画の進捗状況
放射光源研究系　本田　融

PFの 2.5 GeVリングは 2005年 2月末まで運転を続けた
後，約半年間の運転停止期間をもらって直線部増強の改造
に入ります。この改造計画の目的は，既存直線部の延長と，
BL-1，BL-3，BL-15，BL-17の光源部に短直線部を新設する
ことです。図 1に示すように改造範囲はリング全周の半分
強にわたります。この範囲にある四極電磁石はすべて更新
され，それに伴って偏向電磁石用を含めた真空ダクトもす
べて更新されます。四極電磁石はボア径が小さく高い磁場
勾配を発生する薄型のものに替わり，その設置場所を偏向
電磁石にできるだけ寄せることによって挿入光源用のスペ
ースが新たに生み出されます。外径の大きい新四極電磁石
との干渉を避け，また光取り出し角度の変更にも対応する
ために該当部分の基幹チャンネルはすべて改造が必要とな
ります。その他に入射用セプタム電磁石の増強も必要とな
ります。
基幹チャンネルは全部で 13本の改造が必要ですが，

2002年度以降通常の運転停止期間を利用して順次先行改
造を進めており，2004年の夏季停止期間中に改造作業を

行った BL-14，BL-16をあわせると，すでに 11本のライン
で改造を終えています。BL-14については壁外のビームラ
イン移設もこの夏に同時に完了しました。
この夏季停止期間中には 2台のセプタム電磁石をより強
い磁場を出せるものに入れ替えました。9月の立ち上げよ
り新しいセプタム電磁石を用いて入射が行われています。
キッカー電磁石を含めた入射用パルスマグネットの動作は
良好で，入射タイミング系の調整による LINACのエネル
ギー変動の改善やリングのバンチ選択システムの改良と相
俟って入射レートが以前よりも高くなっています。

2003年度には改造に必要となる四極電磁石 46台の製造
を行いましたが，本年度は納入された四極電磁石の磁場測
定，調整を行うとともに，新しい四極電磁石用電源の製作
を進めています。昨年度にはまた偏向電磁石部の真空ダク
トを試作し，予備の偏向電磁石と本番用の新四極電磁石を
用いて組み立てテストを行いました。試作結果を踏まえて
今年度はじめには改造に必要となる真空ダクト一式の入札
を行い，改造に間に合わせるべく製造が進められています。
改造で新設される直線部は有効長が約 1mの短い直線部で
すが，短直線部用挿入光源の第一号機として BL-17に真
空封止の短周期アンジュレータを設置します。今年度はこ
の短周期アンジュレータ用の磁石列の製作と磁場調整を行
っています。
　来年秋の立ち上げ日程を確定するために，リング改造作
業工程の具体的なつめを急いでいるところです。日程の決
定には入射器を共有する他の電子加速器の立ち上げ予定と
もかかわって来ますが，次号の PFニュースでは確実な運
転再開予定をお知らせできると思います。

図1　PF リング直線部改造計画の概要

Multipole
wiggler #5

BL-27
BL-28BL-1

BL-2

BL-3

BL-4

BL-5

BL-13
BL-14 BL-15

BL-16

BL-17

BL-18

Short-period
undulator #17

Injection

Upgrade of
septum magnets

Upgrade of
straight sections

(2005)

Upgrade of
straight sections

(2005)

Normal cells,
reconstructed for
lower emittance

(1997)

Normal cells,
reconstructed for
lower emittance

(1997)

B23

B24

B25

B26

B21

B20

B19

B18

B17B16

B22

B15B14

B04

B05

B06

B07

B09

B10

B11

B12

B13

B08

B03 B02 B01

B27

B28

Replacement of Q magnets

Replacement of beam-line
frontends

MPW#28

RF

RF

MPW#19

MPW#16

VW#14

MPW#13

Undulator#2

図 2　セプタム電磁石更新作業

図 3　偏向電磁石部真空ダクトの試作、組立て
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現　　状

PF リング直線部増強計画の改造日程

放射光源研究系　本田　融

PF 2.5 GeVリングの直線部増強のためのリング改造本番
がいよいよ迫ってきました。前号の PFニュースでお伝え
したとおり，2月 28日朝 9時をもってユーザー運転を終
えて約 6か月間で改造作業を行います。再立ち上げ開始は
9月 20日，そしてユーザー運転再開は 10月 12日が予定
されています。

PFリングの四極電磁石や偏向電磁石はすべて上下に 2

分割できるように製作されています。運転停止後すぐに
BL-13から BL-18までと，BL-27から BL-4の範囲にある
電磁石をすべて分割してビームダクトを撤去することから
改造作業が始まります。今回の改造では偏向電磁石と既存
の挿入光源は一切その位置を変更しませんが，リングトン
ネル北側にある搬入口を使って四極電磁石の運搬を能率よ
く行うためにMPW#28は一時的にリングから切り離して
退避させることになっています。
真空ダクトの撤去が終了したら，次に該当部分の四極電
磁石を架台ごと撤去します。今回撤去する四極電磁石は
ほとんどが 1982年に PFリングが初めて放射光を発生し
たときからずっと使い続けてきたものです。撤去される四
極電磁石のボア系が 110 mmであるのに対して，新しい四
極電磁石のボア径は 70 mmと大幅に小さくなります。ち
なみに 1997年の高輝度化改造時に設置したノーマルセル
部の四極電磁石のボア径は 80 mmです。ボア径を小さく
することで今までよりも大幅に全長の短い電磁石でより強
い収束力が出るように設計されています。四極電磁石の撤
去後，リングトンネルの床面にベースプレートを設置し直
し，その上に新しい四極電磁石を固定していきます。直線
部には原則として四極電磁石がダブレットで配置されてい
ます。2台の四極電磁石を同一の架台上に載せてアライメ
ントを済ませた状態でリング内に運び込んで設置していき
ます。
電磁石をすべて設置しリング全体のアライメントを行っ
た後，またすべての電磁石を上下に分割した状態でビーム

図 1　PFリング直線部増強計画の改造範囲
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図 2　周期長 12mmの短周期アンジュレータの下側磁石列

ダクトの設置が行われます。長尺のビームダクトの運び込
みは 6月上旬には完了し，6月中にはリング全体の真空が
つながることを目標にして工程を組んでいます。
今回の改造では四極電磁石電源についても 1982年の営
業開始以来使い続けてきたものをすべて更新することにな
りました。全部で 15台の電源が電源棟に新たに設置され
ます。7月から 8月にかけてはリング内の作業に加えて，
電磁石電源の立ち上げ調整や電磁石制御系の更新，通電テ
ストが予定されています。
また BL-17の光源としてあらたにできる短直線部に短周
期アンジュレータの第一号機が設置されます。現在周期長
12 mmと 16 mmの 2種類の磁石列について設計，製作と
最小 4.5 mmのギャップに対応した磁場測定，調整方法の
確立を目指した試験を行っています。BL-17にはこのうち
16 mmの磁石列を用いたアンジュレータが設置されるこ
とになっています。

9月 20日の立ち上げ開始後約 3週の調整，真空焼き出
し運転を予定しています。順調に立ち上がればこの期間に
100 A hから 200 A hの積分電流値を稼ぐことができ，結
果として 10月 12日のユーザー運転開始時はビーム寿命
が 100 A minから 200 A min程度に回復していると推定さ
れます。1997年の高輝度化後は約半年の運転期間で 500 A 

min程度すなわち，400 mAで 1200 min (20 h)まで寿命が
延びています。今回の改造は 8年前の改造よりも多くのダ
クトが更新され，またボア径の大幅な減少によってビーム
ダクトに細い部分が増えるので寿命回復には不利な要素も
ありますが，高周波加速の変調によって寿命を延ばす方式
も確立されているので，高輝度化改造後と同程度の寿命回
復ができると期待しています。

Photon Factory News, 22(4) 7(2005)
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第３節 挿入光源増強計画の概要  

 PF 2.5GeVリングには総計 10カ所の直線部があり、この内 1カ所は入射に利用され、2カ所は RF

キャビティを設置してあり、残りの 7本(BL-2, 5, 13, 14, 16, 19, 28)の直線部には挿入光源が設置され

ている。これらの直線部の 2004年度当初の利用状況を表 3.1に示す。PFの挿入光源、挿入光源利用ビ

ームラインには他の施設では余り見られないいくつかの特徴がある。 

まず、PFでは世界に先駆けて挿入光源の整備を進めてきた。このため、2.5GeVリングでは BL-5以

外の多くの挿入光源は挿入光源技術が開発途上にあった 1980年代に設置されている。この 20年程の間

の挿入光源技術の進展はめざましく、最新の設計と比較すると見劣りがする部分もあることは否めない。 

二番目に、建設当時は挿入光源を利用出来るビームラインが数少なかったこともあって、特定の研究

目的に限定せず、エネルギー域で役割分担する汎用的な性格のビームラインが整備された。 

三番目に、PFのいくつかのビームライン(BL-13, 16, 旧 28)ではアンジュレーター光を利用するビー

表 3.1 2004年度当初の挿入光源と利用状況 

ビームラ
イン 

有効直線
部長 

挿入光源 
λu×N 

主たる用途 
（エネルギー域） 

挿入光源
設置年 

BL-2 5 m planar undulator 
6cm × 60 

軟 X線分光 
(A: 1740～5000eV) 
(C: 250～1400eV) 

1983 

BL-5 3.7 m MPW 
12cm × 21 

構造生物 2003 

BL-13 3.7 m planar 
undulator/MPW 
18cm × 13 

レーザー加熱高圧 X線回折 
表面敏感 XAFS 
(4～30keV) 
軟 X線光電子分光、XAFS 
(70～1000eV) 

1988 

BL-14 4.3 m vertical wiggler 
5 T 

結晶構造解析 
精密 X線光学 
医学応用、高温高圧 X線回折 
(5.1～100keV) 

1982/1989

BL-16 5 m planar 
undulator/MPW 
12cm × 26 

X線回折、汎用 
(4～25keV) 
軟 X線分光 
(40～550eV) 

1987 

BL-19 3.7 m revolver undulator 
5cm × 46 
7.2cm × 32 
10cm × 23 
16.4cm × 14 

スピン分解光電子分光 
軟 X線発光分光 
(10～1200eV) 

1988 

BL-28 4.3 m elliptical 
undulator/MPW 
16cm × 12 

真空紫外・軟 X線・X線域での円偏
光利用実験 
(30～250eV、2～10keV) 

1989 
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ムラインと同じ光源を利用しながらマルチポールウィグラー(MPW)光を利用するビームラインが併設

されてきた。これは一方が立ち上げを行っている間、他方で実験を行えるという利点もある。しかし、

Ｘ線を利用する場合、実験ハッチが必要となり、特に数少ないMPWを多くの利用研究で利用出来るこ

とを目論んだため、比較的大きな実験ハッチを建設することとなった。またMPW光を利用する多くの

場合、放射線遮蔽のためにビームラインハッチの建設が必要となり、対になるアンジュレーター光を利

用するビームラインの設置、実験スペースに制約をもたらした。 

PF-ARは 1999～2000年度にかけて行われた高度化によりビームの安定性が大幅に改善され、スケジ

ュール通りの運転も確立し、物質科学の研究用途にも利用することが可能となってきた。これに伴い

NW2（時分割 X線回折・XAFS）、NW12（構造生物）ビームラインが整備され、東工大腰原教授の ERATO

プロジェクトで NW14（時分割 X 線回折）ビームラインも 2005 年夏に設置されることとなってきた。

また、PF リングの直線部増強に伴い、新たに四カ所の真空封止型アンジュレーターを設置しうる短直

線部が生み出され、アンジュレーター/MPWでタイムシェアして利用している X線のアクティビティを

移設・発展させることが可能となってきた。 

このため、最近振興調整費で建設された BL-5、世界で唯一の鉛直型ウィグラーを光源とし、その偏

光特性を生かした利用研究のなされている BL-14 以外の５本の中長直線部をアンジュレーター利用専

用として挿入光源、ビームライン、実験装置を整備することが挿入光源ビームライン増強の第一の目的

である。これら５本のビームライン整備に当たっては、①挿入光源を設置できる直線部長が長くなるた

め、従来より長い挿入光源を設置したり複数の挿入光源を設置することが可能となる、② アンジュレ

ーター光利用専用とすることで過大な熱負荷を避け、③ 空間的制約の厳しい BL-19以外ではタイムシ

ェアして利用可能な二つのブランチラインを整備し、④ 二ブランチの内一本には、専用実験装置を設

置する等研究目的に依拠した実験ステーションの整備をすることで、装置入替に伴うロスタイムを縮減

し、物質科学研究者にも利用し易くする、⑤ 他のブランチは必要に応じて、装置を入れ替えることで

多様な研究の可能性を確保する、⑥ 二つのブランチでタイムシェアして利用することで、ベーキング

等によるロスタイムを可能な限り短縮し、ビームの利用効率を上げることが可能となると期待される。 

次に、直線部増強によって新たに生み出される四カ所の短直線部に真空封止型のアンジュレーターを

設置して、軟Ｘ線からＸ線領域の研究に供することが第二の目的である。真空封止型のアンジュレータ

ーのデザインに依って約 1～20keV 程度のエネルギー域をカバーすることが可能となる。従来の MPW や

高エネルギー光源に設置されたアンジュレーターを光源とするビームラインでは熱負荷対策のために、

水冷グラファイトアブソーバーを設置し、このため 10keV 付近より低エネルギー側では強度の減少が避

けられなかった。2.5～3GeV で運転される PF に設置されたミニポールアンジュレーターでは過大な熱負

荷から解放され、研究対象の多いこのエネルギー域では実効的に最も明るい光源となりうる。2000 年末

に運転を開始した SLS(Swiss Light Source, 2.4 GeV)をはじめ、建設中の DIAMOND(3GeV)、

Soleil(2.75GeV)、Australian Synchrotron(3GeV)等最近設計された多くの放射光施設では中程度のエ

ネルギーの光源から真空封止型のアンジュレーターを用いて発生したＸ線を利用することが常識とな
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ってきている。直線部増強後の PF リングの直線部を

表3.2に示す。この内、B26－B27は入射に利用され、

B03－B04および B18－B19は RFキャビティが設置さ

れていて直ちに挿入光源を設置することは困難であ

る。 

これら二つの目的を実現するに当たっては、以下

に示す既存のステーションで行われている研究アク

ティビティの移転等が余儀なくされる。 

BL-1A、1B、1C 

BL-2A 

BL-3A、3B、3C1、3C2、3C3 

BL-13A、13B1、13B2 

BL-15A、15B1、15B2、15C 

BL-16A1、16A2 

BL-17A、17B、17C 

この内、BL-17へのミニポールアンジュレーターを

光源とするビームライン建設に伴い、BL-17A、17C

については BL-18Bへ移転、統合し、17Bは閉鎖す

る。また、BL-16A1、16A2についてはミニポールアンジュレーターを光源とする BLへアクティビテ

ィを移設し、BL-16をアンジュレーター専用化する。 

 限られたリソースの中で、高性能の挿入光源ビームラインを整備し、既存の偏向電磁石を利用する研

究の全てを継続するすることは容易ではないが、アクティビティの高いものについては、移転を余儀な

くされる場合も研究の継続、発展を出来るよう複雑な多体問題を解き、最適解を見出していくことが必

要である。2001～2002 年に掛けて行われた外部評価やビームラインのカテゴリー分け、各ビームライン

の利用状況、研究成果の出版状況等はこれらを判断するための重要な資料となる。 

第 4節では中長直線部を、第 5節では短直線部を利用する研究提案を掲載する。また、これらの提案

から利用エネルギー域、光子束等を抜粋したものを表 3.3 に記す。

直線部 長さ 

B01－B02 

B15－B16 
5.0 → 9.0 

B03－B04 

B13－B14 

B17－B18 

B27－B28 

4.3 → 5.7 

B04－B05 

B12－B13 

B18－B19 

B26－B27 

3.7 → 5.1 

B02－B03 

B14－B15 

B16－B17 

B28－B01 

0.0 → 1.4 

表 3.2 増強後の直線部 

27



表 3.3 ビームライン・研究提案一覧 

題名 エネルギー 偏光特性 光子束
エネルギー分解能

E/ΔE
ビームサイズ その他

レーザー励起時間分解ビームラインの提案 50 - 1500eV 可変偏光 1013 - 1015 ph/s /0.01%b.w. >10000 <100μm2

In-situ放射光電子分光を用いた遷移金属酸化物ヘテロ界面の電子状態研究 300 - 2000eV 高flux

時間分解X線磁気円二色性による表面磁性ダイナミクスの研究 200 - 1000eV 円偏光(10Hz)
1013 ph（エネルギー分散モー

ド）

1011ph/s（集光モード）

1000

1　×0.1(エネルギー分散
モード）

1×1 μm2（集光モード）

tapered undulatorで
50eVバンド幅の光（エネ
ルギー分散モード）

顕微ＸＡＦＳ法を用いた有機機能性材料の評価 70 - 1000eV 直線偏光 10
9ph/s/0.01%BW 3000 50nm

時間分解内殻電子分光による表面ダイナミクスの研究 100 -1200eV 直線偏光 1013ph/s 1000 0.1 × 0.1
tapered undulator
エネルギー分散方向の
回転

生体軟X線イメージング 100 - 1000eV 直線偏光 >1012ph/s/mm2 >5000 ビーム位置の安定性

複雑物質発光分光
30(90) -
1200(1000) eV

可変偏光(Fig8) >10000 0.1 ×0.01 エネルギー軸の安定性

多電子励起分子の探索とその量子ダイナミクスの解明
10 - 40eV(NIM)
30 -100 eV

直線偏光
10

13
ph/s

10
12

ph/s
10000 0.5 × 0.1

原子分子の多重電離過程

超低エネルギー電子－分子衝突実験

機能性物質の超高分解能光電子分光 10 - 40eV 直線偏光 ΔE  =2meV
角度分解、試料温度3K
まで

強相関物質の角度分解光電子分光 30 - 60eV 直線偏光
広角度で同時に光電子
を取り込める高分解能
角度分解光電子分光装

有機薄膜の高分解能角度分解光電子分光 40 - 850eV 直線偏光 10
10  - 1011ph/s 3000 - 30000 <0.1mm

安定で、高次光が少な
いこと。C-K端付近の測
定可能なこと。角度分解
光電子。有機系試料の
取扱。

軟Ｘ線内殻吸収と共鳴磁気散乱の磁気円・線二色性及び自然円二色性の研
究

400 - 1500eV
交流スイッチン
グ可変偏光ア
ンジュレーター

10Hzで偏光可変

高速可変偏光アンジュレーター（BL-16）放射光を利用した自然円二色性の研
究

100 - 2000eV
交流スイッチン
グ可変偏光ア
ンジュレーター

気秩序を持たない物質の温度可変磁気円二色性 250 - 1250eV
スイッチング可
変偏光アンジュ
レーター

10000

利用計画提案書（BL16 スピン分解光電子分光I ） 200 - 1000eV
スイッチング可
変偏光アンジュ
レーター

10
15 - 1016 ph/s/0.1%BW

構造生物研究用mPU-BL
6.5～7.8keV
11～13keV 1010ph/s 104台 0.02 mm×0.02 mm

構造物性研究用mPU-BL 3.5～10keV 1013ph/s ΔE～1eV 1×1

X線反射率利用研究用mPU-BL 4～10keV
0.05×0.05 ～ 0.1×0.1

0.01×0.01(μ-XR実験時）
0.05mrad以下の平行ビー

軟X線分光分析研究用mPU-BL

結晶分光) 2～8keV
回折格子）　1～
2keV

結晶分光) 10
10ph/s （2～3keV）

高分解能結晶分光) 107ph/s

回折格子）　1010ph/s

結晶分光 5000

高分解能結晶分光106

回折格子) ΔE<0.5eV

結晶分光) <10μm2

回折格子) 0.1×1

X線位相光学研究用mPU-BL 3～8keV 2×1010ph/s 5000 6(H)×2(V) 平行性の高いビーム
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第 4節 ビームライン整備案 I 中長直線部利用提案 

 

4.1 概要 
 前節に記したように、直線部増強によって利用可能な直線部が 5m 級以上となった中長直線部五カ所に最

新の技術を投入して、挿入光源、ビームライン、実験装置を整備しようとするものである。利用可能となる

５カ所の直線部の直線部長と当初案としての用途を次ページに示す。この案は 2001年 5月に開催された「ア

ンジュレーター放射光による先端研究の展開」[1]、その後に関連するコミュニティでまとめられた「極紫外・

軟 X線放射光源計画デザインレポート」を参考に、2003年度末に PFと東京大学物性研究所のメンバーから

構成されるタスクフォースで検討したものである。 

 関連するユーザースグループに対して提案書を依頼し、以下の提案を頂き、行頭に示した節に記した。掲

載は原稿受理順である。参考のため、依頼文と依頼時に添付したアンジュレータースペクトル計算を掲載す

る。 

4.2 レーザー励起時間分解ビームラインの提案 

4.3 In-situ放射光電子分光を用いた遷移金属酸化物ヘテロ界面の電子状態研究 

4.4 時間分解 X線磁気円二色性による表面磁性ダイナミクスの研究 

4.5 顕微ＸＡＦＳ法を用いた有機機能性材料の評価 

4.6 時間分解内殻電子分光による表面ダイナミクスの研究 

4.7 複雑物質発光分光 

4.8 生体軟 X線イメージング 

4.9 多電子励起分子の探索とその量子ダイナミクスの解明 

4.10 原子分子の多重電離過程 

4.11 超低エネルギー電子－分子衝突実験 

4.12 機能性物質の超高分解能光電子分光 

4.13 強相関物質の角度分解光電子分光 

4.14 有機薄膜の高分解能角度分解光電子分光 

4.15 高速可変偏光アンジュレーター(BL-16)放射光の利用研究提案： 

 軟 X線内殻吸収と共鳴磁気散乱の磁気円・線二色性及び自然円二色性の研究 

4.16 高速可変偏光アンジュレーター(BL-16)放射光を利用した自然円二色性の研究 

4.17 磁気秩序を持たない物質の温度可変磁気円二色性 

4.18 利用計画提案書(BL16スピン分解光電子分光Ⅰ) 

 

 

[1] 柳下明、柿崎明人編、「アンジュレーター放射光による先端研究の展開」KEK Proc. 2001-21 (2001). 

[2] 極紫外・軟 X線放射光源計画検討会議世話人会、加速器仕様策定WG、ビームライン仕様策定WG、利

用計画WG編、「極紫外・軟 X線放射光源計画デザインレポート」(2202) 
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 表 4.1 中長直線部の利用案 

     極紫外・軟 X線領域の挿入光源ビームライン整備案 
                                              

BL-02 高強度・高分解能軟 X線ビームライン 
ID02(9.2m): undulator  100～1200eV 

 Ａ．表面化学反応／材料プロセスのリアルタイム光電子分光(Scienta) 
       表面化学 G／固体分光 II-G 
 Ｂ．軟 X線原子分子分光／複雑物質発光分光／生体軟Ｘ線イメージング 
       原子分子科学 G／固体分光 II-G／放射線生物Ｇ 

 
BL-16 放射光磁性ビームライン 

ID16(9.2m): Helical undulator    200～1500eV 高速偏光 SW 
 Ａ．ナノ磁性体の光電子顕微分光(PEEM) ／スピン分解光電子分光 I 
       量子ナノ分光 G／固体分光 I-Ｇ 
 Ｂ．表面磁性ダイナミックス(Scienta)／ＭＣＤ・ＮCD 
       表面化学 G／固体分光 II-G 

 
BL-13高分解能ＶＵＶビームライン 

ID13(5.1m): undulator    10～600eV 
 Ａ．機能性物質の超高分解能光電子分光（Scienta） 
       固体分光 I-G 
 Ｂ．原子分子分光／角度分解光電子分光 
       原子分子科学Ｇ／固体分光 I-G 

 
BL-19 物性研究ビームライン 

ID28(5.1m) Helical undulator    30～1000eV 
表面・界面二次元光電子分光(DIANA)／レーザー励起時間分解／ 
スピン分解光電子分光 II 

固体分光 I-G 

 
BL-28 ナノ構造評価ビームライン 

ID28(5.7m)  undulator    30～1000eV 
Ａ．有機薄膜・複雑系の光電子分光(ARPES) 
    表面化学Ｇ 
Ｂ．量子ナノ構造の光電子分光／バルク敏感光電子分光(Scienta) 

量子ナノ分光 G／固体分光 I-Ｇ 

31



PF挿入光源BL増強計画デザインレポートの利用計画提案書執筆のお願い 

 
 ＰＦリングの直線部増強計画を視野に入れて、2001 年 5 月 7、8 日に、合同ユーザ

ーグループ・ミーティング「アンジュレータ放射光による先端研究の展開」を開催し、

その報告は KEK Proceedings として出版されました 1)。その後、機構の援助を受けつ

つ PF として直線部増強のためのリング改造計画を進め、2005 年 3 月から 9 月の間に

リングの改造を行うことが可能になりました。この間の事情は PF シンポジウムで議

論され、PF ニュースの記事に記されていますので、詳細はご参照下さい 2)。 

PF としてはこの間、機構外の計画との干渉を避けるため、「構造生物学研究設備増

強」としてリングの改造、X 線用ビームライン整備の予算要求を行ってきましたが、

関係者の努力にもかかわらず本計画実現の見込みが付かずに、早いもので３年が過ぎ

てしまいました。情勢の変化を考慮し、物質構造科学研究所は「PF リング挿入光源ビ

ームライン増強」として平成 17 年度の新規の特別研究経費として予算要求し、計画の

早期実現に向けて決意を新たにしています。この予算要求には、VUV-SX 領域をカバ

ーするアンジュレータ・ビームライン５本、X 線用ミニポール・アンジュレータビー

ムライン 4 本が含まれております。このような計画の実現にはその効果や技術的実現

可能性を明快に説明し、コミュニティーの強い支持があることを示すことが重要です。

そこで、近日中にデザインレポート(第一版)を出版することを企画しました。 

 ３年前のミーティングの後、何回かＰＦ内で議論を重ね、現時点では直線部増強後

のアンジュレータ専用のビームラインは BL-2、BL-13、BL-16、BL-19、BL-28 の５本

となっています。その概要は昨年 8 月 5 日に PF ユーザーミーティング、PF シンポジ

ウム等で報告した通りです 3)。アンジュレータの数が５本と限られているために、全

てを専用実験ステーションとすることは困難です。そこで、実験スペースが狭い BL-19
を除いて、アンジュレータ・ビームラインは二本のブランチビームラインに分割し、 

 可能な限り専用ステーションの数を増やし、装置の入替を少なくすること、 
 一つのステーションには専用実験装置を配置することで利用の拡大を図る、 
 他方のステーションには特殊な実験装置を接続することも可能にして、研究の発

展性を確保する、 
 一方で実験を行っている間に他方のブランチでは装置の立ち上げを行うことに

よって、実質的な利用可能時間を拡大すること、 
等ミーティングで提案された要望を 大限尊重して、可能な限り専用ステーションの

数を多くする案を作成しました（資料１参照）。 
 昨年度より着手した BL-28 高分解能光電子分光ビームラインの整備 4)、今年度より

着手する BL-17 ミニポールアンジュレーターラインの整備はこの「PF リング挿入光源

ビームライン増強」の魁と位置付けています。 

資料１にはビームライン毎に計画しているエネルギー範囲、研究内容、対応するユ

ーザーグループ名を示してあります。ユーザーグループによっては研究課題が複数の

ビームラインにわたっています。この案で問題がなければ可能な限りビームライン毎

に纏めますので、研究課題の概要は、ＰＦ内担当スタッフ、関係ユーザースグループ
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と打ち合わせの上まとめて下さい。但し、状況の変化等のため要求仕様に変更がある

場合等はこの案に拘る必要はございません。 

資料 2 にはレポート作成の参考にしていただくために期待されるスペクトルを示し

ました。ここに示したスペクトルは現状の技術ではハンドリング出来ない程の高い熱

負荷を与えるケースも含まれています。今後、各ビームラインでの要求仕様、その優

先度に基づき 適化を図る必要があります。 
 ミーティング後三年が過ぎていますので、研究の動向が変わってきたケースもある

ことと思います。ユーザーミーティング、PF シンポジウム等で議論してきた積もりで

すが、より良いビームライン配置案もあり得ます。また、本計画を実施する前に、今

一度コミュニティー構成員で確認し、早期実現を期するためにも、デザインレポート

をまとめることは重要であると考えます。 

ついては、 近の動向・将来の展望を考慮に入れ、改めて直線部増強により新設さ

れるアンジュレータからの放射光を利用した研究課題の概要を以下の要領で執筆お願

い致します。また、ビームライン配置変更案についてはデザインレポートとは別にご

連絡下さい。 
 
1) 世話人：柳下明、柿崎明人、「アンジュレータ放射光による先端研究の展開」. 
2) 前澤秀樹、Photon Factory News, 21 (1) 7 (2003)、野村昌治、ibid 19 (3) 8 (2001)、

小林幸則、ibid 18 (2) 17 (2000). 

3) 松下正、Photon Factory News, 21 (3) 5 (2003)、野村昌治、ibid 22(1)7 (2004). 

4) 小野寛太、Photon Factory News, 21 (2) 8 (2003). 

 
 

記 
 

研究課題の概要（３～６ページ程度）では次の項目は、必ず記述してください。 
・サイエンス（目指すサイエンスの概説） 
・概要（どのような実験装置を用いて、何をどこまで明らかにするのか） 
・位置付け（独創性、国際競争力など） 
・計画する研究に必要とされる光の仕様、その優先度 
・需要見込み 
 

 

高エネルギー加速器研究機構 

物質構造科学研究所 放射光科学研究施設 

   野村 昌治 

〒305 茨城県つくば市大穂1-1 
 tel 029-864-5633 
機構内PHS 029-864-5200音声案内 4360 
FAX 029-864-2801 
masaharu.nomura@kek.jp 
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利用計画提案書の執筆要領 

 
1. 書き方 

文書作成にあたっては MS Word を使用し、黒色・横書きとし、編集者には MS Word
ファイルで提出する（編集段階で部分的に変更する可能性があるため、PDF 化し

ないこと）。専門用語以外は原則として常用漢字・新仮名遣いを用いる。できるだ

け日本語を使うこと。 
2. 術語について 

日本語として定着している術語はそれに従う。日本語に充分定着していないと思

われるものはカッコ内に原語を付記する。専門分野にしか通用しない略語には説

明を付ける。また、単位については原則として SI 単位を用いる。 
3. 字体の指定 

 特に著者として指定がない場合は、原則として本文全角文字はフォントを

「MS 明朝」か「平成明朝」とし、スタイルを「標準」とする。数字や欧文

はすべて半角とし、フォントを「Times」・「Times New Roman」か「Helvetica」
とし、スタイルを「標準」とする。本文中で斜体にすべきもの（物理量を表

す記号・変数・物理量や番号を表す添え字など）はスタイルを「斜体」とす

る。物理量を表わすギリシャ文字は「斜体」にする。ベクトルは「太文字」

とし、「斜体」にしない。 
 ギリシャ文字や特殊文字には「Symbol」を使用する。 
 どうしても上記フォントだけでは対応できない場合は、編集者まで連絡する

こと。 
 フォントサイズは「標準」で 10 ポイントとする。 

4. 書式 
用紙サイズ：A4 判縦置き、余白：上下左右各 2.5cm、行間：1.5 行（フォントを

平成明朝にしたとき、この書式に従うと横 45 文字×縦 36 文字になります）。 
5. 数式 

MS Office の Value Pack に入っている数式エディタを利用すること。 
6. 脚注 

関係する本文の語に*１、*２、*３、等と通し番号を付け、同じページの下に罫線で

区切って記載する。 
7. 引用文献 

 引用文献は必要かつ十分であるように留意する。私信のような一般の人が入

手しにくい文献は引用を出来るだけ避け、その代わりにそれらの出所と具体

的内容を本文中又は脚注に簡素に記すことが望ましい。 
 文献の引用は Nomura,1) Iwazumi,2,3)などのように通し番号を付け、引用文献の

項目に一括して示す。一つの番号には一つの論文が引用されることが望まし

い。 
 引用文献の記載方法は科学研究費補助金申請書類のフォーマットに準拠する。

具体的には「(論文名､著書名､著者名､学協会誌名､巻(号)､ 初と 後のページ､
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発表年(西暦)について記入してください。) (以上の各項目が記載されていれ

ば､項目の順序を入れ替えても可｡著者名が多数にわたる場合は､主な著者を

数名記入し以下を省略(省略する場合､その員数と､掲載されている順番を○

番目と記入)しても可｡)」。 

8. 表 
表は表 1、表 2 のように通し番号を付け本文中に配置し、題名・説明文をすぐ近

くに記述する。題名・説明文は全て和文とする。他の文献から引用する場合には

引用文献を記載する。表中の文字は原則として「MS 明朝」・「平成明朝」・「Times」・
「Times New Roman」・「Helvetica」・「Symbol」を使用する。 

9. 図・写真 
図及び写真は図１、図２のように通し番号を付け本文中に配置し、説明文をすぐ

近くに記述する。図及び写真のファイル形式は GIF・JPEG・EPS・PDF 等通常よ

く見かける形式なら対応可能。題名・説明文は全て和文とする。図・写真中の説

明文及び軸の名称は日本語とし、文字は原則として「MS 明朝」・「平成明朝」を

使用する。但し、「E-E0 (eV)」など簡潔な日本語にならない場合は「Times」・「Times 
New Roman」・「Helvetica」・「Symbol」を使用して構わない。カラーの図・写真の

利用を推奨する。図を他の文献から転載または修正して転載する場合には必ず図

毎に出典を明記すること。転載する図・写真中の説明文・軸の名称も日本語に変

換したものを提出することを前提とするが、無理な場合には説明文・軸の名称の

日本語訳を明示した上、編集者に変換を依頼する旨連絡すること。 
 
＜原稿提出先＞ 
ビームライン毎に編集担当スタッフを置きましたので、該当編集担当者に MS Word の

原稿ファイルをメールの添付書類として送付してください。尚、高エネ研のメールボ

ックスは１メール 2Mbyte 以下である必要があるので、巨大なファイルになる場合に

は分割して送付してください。 
 締め切り：９月３０日 
 送り先 ：BL-2：間瀬一彦、 BL-16：小出常晴、 ：BL-13：伊藤健二 

     BL-19：柳下 明、 BL-28：小野寛太 
（各研究課題毎に資料 1 に記したビームライン担当者にお送り下さい。な

お、ビームライン配置の変更提案等は野村までお送り下さい。） 
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資料1 現在想定されている挿入光源ビームラインでの研究課題一覧 2004.7.1

ビームライン
（編集担当者)

ブランチ 研究課題 ユーザーG
想定される光エネル

ギー範囲(eV)
想定される偏光特性、
挿入光源、直線部長

備考

表面化学反応 表面化学

材料プロセスのリアルタイム光電子分光 固体分光 II

軟X線原子分子分光 原子分子科学

複雑物質発光分光 固体分光 I

生体軟X線イメージング 放射線生物

機能性物質の超高分解能光電子分光 固体分光 I

高分解能原子分子分光 原子分子科学

原子分子分光 原子分子科学

角度分解光電子分光 固体分光 I

ナノ磁性体の光電子顕微鏡（PEEM) 量子ナノ分光

スピン分解光電子分光I 固体分光 I

表面磁性ダイナミクス（SCIENTA) 表面化学

磁気円二色性および自然円二色性 固体分光 I

表面・界面二次元光電子分光（DIANA) 固体分光 I

レーザー励起時間分解 固体分光 I

スピン分解光電子分光II 固体分光 I

量子ナノ構造の光電子分光 量子ナノ分光

バルク敏感光電子分光 固体分光 I

B 有機薄膜・複雑系の光電子分光（ARPES) 表面化学

注）右3列については、2001年5月に行われたPF研究会「アンジュレータ放射光による先端研究の展開」で提案された研究課題をベースにまとめたものです。

A

B

可変偏光
5.1m

30-1000
直線偏光

Figure-8型？
5.7m

30-1000

B

A 10-40

BL02
（間瀬）

BL19
（柳下）

BL28
（小野）

A

A

ブランチは1本

特に右回りと左回り
円偏光を高速でス
イッチングすることを
狙う

斜入射型分光器

直入射型分光器

BL16
（小出）

高速可変偏光
Helical-Undulator

9.2m

直線偏光
Planar-undulator

9.2m

A

B

直線偏光
Figure-8型 ?

5.1m

200-1500

30-600

BL13
(伊藤)

100-1200
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直線部増強計画で期待されるアンジュレータスペクトル 
 

デザインレポート執筆の際に参考にして戴くために、アンジュレータのスペクトル（輝度で示してあります）を
山本樹さんに検討していただきましたので添付します。実際にはそれぞれのビームラインで行われる研究
に合わせてアンジュレータの設計を詰めて行く必要がありますが、時間的な制約もありましたので今回は
おおよその感触をつかんでいただくためのスペクトルであるとご理解ください。以下、山本さんから戴いたそ
れぞれのFigureの説明です。 
 
Figure １．BL2（直線長8m）を想定したFigure8（８の字）アンジュレータおよびPlanarアンジュレータのスペク
トル 
１）F8アンジュレータ（周期長：80mm、周期数：100）のスペクトルを緑で示す。低エネルギー側から0.5次と1
次のスペクトルを示す。実質的エネルギー範囲は40－600eV。0.5次は垂直偏光、1次は水平偏光。高エネ
ルギー側までカバーする件についてはさらにパラメータを詰める必要あり。 
２）Planarアンジュレータ（周期長：100mm、周期数：80、最大トータルパワー：1.3kW）のスペクトルを赤で示
す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。実質的エネルギー範囲は80－1500eV。 
３）Planarアンジュレータ（周期長：80mm、周期数：100、最大トータルパワー：3.6kW）のスペクトルを青で示
す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。熱負荷の問題はかなり重要であるが、今回は
詳細な検討をしていない。この問題がクリアできれば80eV-2keVまで使用可能。 
注：今回の検討では低エネルギー側で熱負荷が大きいが、周期長を長くすることで熱負荷を下げることは
可能である。この場合は、Revolver型等の採用によって高エネルギーをカバーする周期長の短いものと組
み合わせることも一つの解となる。 
 
Figure 2．BL13（直線長4m）を想定したF8アンジュレータおよびPlanarアンジュレータのスペクトル 
１） F8アンジュレータ（周期長：100mm、周期数：40）のスペクトルを緑で示す。低エネルギー側から0.5次と1
次のスペクトルを示す。実質的エネルギー範囲は10－500eV。低エネルギー側は真空封止タイプにすれ
ば実現可能であるが、最小ギャップ値についての検討が必要。 

２）Planarアンジュレータ（周期長：240mm、周期数：16、最大トータルパワー：0.59kW）のスペクトルを青で示
す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。10eVから600eVはカバーできる。 

３）Planarアンジュレータ（周期長：100mm、周期数：40、最大トータルパワー：0.65kW）のスペクトルを赤で示
す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。120eVから1keV以上までカバーできる。 

注：Revolver型等を採用することで、２）と３）を合わせて、10-600 eVを高輝度でカバーすることが可能。 
 
Figure 3．BL16（直線部8m）を想定した可変偏光アンジュレータのスペクトル（注：2台の3.5m長アンジュレー
タで右回り、左回り円偏光を発生させる） 
１）Helicalアンジュレータ（周期長：60mm、周期数：58、縦磁場と横磁場の比：1、最大トータルパワー：1.7k
Ｗ）のスペクトルを青で示す。実質エネルギー範囲は180eV-800eV。円偏光度は100％。 

２）楕円偏光アンジュレータ（周期長：60mm、周期数：58、縦磁場と横磁場の比：2、最大トータルパワー：
1.1kＷ）のスペクトルを赤で示す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。実質エネルギ
ー範囲は250eV-2000eV。円偏光度は緑で示すように80％が保証される。  

 
Figure 4．BL19（直線部4m）を想定した可変偏光アンジュレータ（注：１台のアンジュレータで（楕）円偏光、
直線偏光を出す）のスペクトル 
１）Helicalアンジュレータ（周期長：160mm、周期数：25、縦磁場と横磁場の比：1、最大トータルパワー：0.7k
Ｗ）のスペクトルを青で示す。実質エネルギー範囲は30eV-300eV。円偏光度は100％。 

２）楕円偏光アンジュレータ（周期長：160mm、周期数：25、縦磁場と横磁場の比：2、最大トータルパワー：
0.69kＷ）のスペクトルを赤で示す。低エネルギー側から1次、3次、5次のスペクトルを示す。実質エネル
ギー範囲は30eV-800eV。円偏光度は緑で示すように80％が保証される。  
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4.2 レーザー励起時間分解ビームラインの提案 
 

佐賀大学シンクロトロン光応用研究センター 
鎌田  雅夫 

 
4.2.１．はじめに 

放射光の特徴には、高輝度性、指向性、エネルギー連続性、清浄性、偏光性などに加えてパ

ルス性がある。このパルス性に注目した実験はＳＯＲ－ＲＩＮＧ当初より行なわれ、ＰＦ，Ｕ

ＶＳＯＲなどのシングルバンチ運転から、ＡＲ利用や SPring-8 と発展して、いまや、高繰り

返し周波数を持つ約１００ｐｓの超短パルス性を有する放射光は、広い光子エネルギーに渡っ

て動的過程を明らかにする研究を行なう上で必要不可欠のものとなっている。 

また、パルス性放射光とパルス性レーザーを組み合わせたポンププローブ法による研究も世界

的に興味が集まっている。放射光とレーザーは、ほぼ半世紀前に産声を上げて以後、共に優れた

光源として発展し、今日では基礎科学研究だけでなく応用面でもなくてはならないものになって

いるが、この２つの光源の優れた特徴を組み合わせた研究が行われたのは、１９８０年に V. 

Saile がドイツの DORIS からの放射光と窒素レーザーを組み合わせて、希ガス Kr 薄膜の励起

状態からの全光電子収量検出を行い、真空紫外領域での励起子構造を測定したのが最初である１）。

その後、先駆的な優れた研究報告が有りながら、多くの人々の興味を集めるには多少の時間を要

した。その理由としては種々考えられるが、放射光もレーザーも当時は高価で精密な実験装置で

あり、自由に使いこなすには手間の掛かる光源であったことや、ビームラインやマシンタイムの

制限の中で両者の利用ノウハウを熟知してシステムを組み上げるには文化の異なる両分野の研

究者の協力体制が必要であったことなどが挙げられる。最近は、私共はじめ国内外の放射光施設

で、レーザーとの組み合わせ実験が進行あるいは計画中であり、今後多くの興味ある成果が報告

されるものと期待される。２） 

一方、異なる分野で盛んに新しい超短軟Ｘ線パルス光源の開発が計画あるいは進行しており、

それらを用いた新しい利用研究の試みが行われるようになってきた。レーザーは強力な短パル

ス光源として、物質と光の相互作用のダイナミクスを知る上で大きな貢献をしているが、その

利用可能な波長域を真空紫外線・軟Ｘ線領域にも広げつつあり、軟Ｘ線領域でのレーザーある

いは超短パルス光源の開発と利用計画が進行中である。さらに加速された電子と光の衝突やレ

ーザープラズマ、ならびに線型加速器による SASEや電子回収型リングなど、種々の方式によ

る超短軟 X線パルスの開発研究や計画が進行している。これらのパルス光源の利用と開発は、

最近ドイツ DESY、BESSY、 アメリカ BNL、SLAC などで急速に発展しつつある分野であ

り、すでに国際的なワークショップが開かれたり、実験システムの構築が進められている。一

方日本では、いままで異なった分野で各人が孤軍奮闘してきた感が歪めない。 

このような中で、放射光、特にアンジュレーターの高輝度性とパルス性を最大限に活かした研

究のために、ＰＦの長直線部において新しいビームラインの設計・建設とその利活用を実現する

ことは極めて重要である。 
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4.2.2．放射光と他の光源について 

真空紫外線・軟Ｘ線領域では、超短パルス光源の開発研究が世界的規模で進展している。そ

れらの現状と将来展望を踏まえながら、放射光利用の新しいビームライン設計を考える必要が

ある。比較対象の光源としては、Ｘ線レーザー、プラズマ軟Ｘ線、レーザー高調波、自由電子

レーザー、ＳＡＳＥ，電子線などがある。それぞれ特徴を有した有用な光源であり、ピークパ

ワーやパルス幅で優れた性能が期待できるものもあるが、これらはどちらかと言えば、高パワ

ーの低繰り返し周波数の光源であり、パルス強度の安定性や試料への損傷などに注意する必要

がある。また、高パワー低繰り返しに応じて、超短パルス軟Ｘ線利用のための測定法、検出器、

解析法などの開発も求められる。これに対して、放射光は、低パワー高繰り返しの光源であり、

高いＳ/Ｎ比のデータ集積が用意に得られることから、放射光ユーザーの継続的発展という視点

からも、放射光パルス利用を考える方が有利であると思われる。また、単にトップデータとし

ての光源性能の比較を行なうよりも、利用を念頭に置いた場合の利便性や安定性などを考える

と、放射光パルスは断然の優位性があることは論を待たないであろう。 

光源としての重要な性能として、輝度、偏光、パルス幅、繰り返し周波数、コヒーレンスな

どがあり、可視領域でのレーザー分光では極超短パルスやコヒーレンスを重視した研究が展開

されている。軟Ｘ線領域での極超短パルスやコヒーレンスに着目した研究は魅力的ではあるが、

それらを主目的とした利用については、次期光源計画に夢を託すこととして、本提案では、実

現可能なアンジュレーターによる高輝度性、可変偏光性、パルス性を重視し、それに利便性、

安定性、真空紫外線・軟Ｘ線領域での波長選択性、指向性、清浄性などにおいて、他の光源の

追随を許さない優位性を持ったビームラインを考えた。 

 
4.2.3．期待される研究成果や研究課題など 

我々は、いままで、レーザーと放射光の組み合わせにより、以下に示すような研究課題の発展

が可能であることを提唱してきた。また、その内の幾つかについては試行錯誤を行ない、成果も

得つつあるので、強力なアンジュレーター光が実現できれば、大いなる発展に繋がると期待され

る。 

 
表１． 放射光とレーザーの組み合わせ方法 

１）放射光作用、レーザープローブ分光 

a) 内殻励起状態と物性の解明 

b) 内殻励起状態の脱励起  

c) 放射光励起光化学反応  

d) 放射光刺激脱離、欠陥生成 

２）レーザー作用、放射光プローブ 

a) 光誘起現象、構造相転移、色相転移、磁気相転移 

b) 過渡的な光誘起現象、光化学反応、光誘起電荷移動 

43



 

c) 価電子緩和励起状態、高密度励起状態、   

d) 光プロセス、レーザーアブレーション、成膜過程    

３）放射光とレーザーの同期作用 

a)２光子分光法の新たな展開（共鳴効果、実レベル励起、内殻準位） 

b)多電子遷移過程、サテライト解明、物性評価 

c)非線形効果、パラメトリック効果 

e) カスケード過程、中間状態分光 

 
放射光とレーザーの組み合わせ方法は、大別すると、１）放射光が作用した状態をレーザーで

プローブする、２）レーザーが作用した状態を放射光でプローブする、３）両者を同時に作用さ

せる、の３通りがある。たとえば、１）では作用とプローブの両スペクトルの２次元図やポンプ

ｖｓプローブの時間差によるデータを基にして、内殻励起状態の脱励起ダイナミクスについての

より詳しい理解が得られることが期待される。また、放射光励起による脱離や分子生成、欠陥形

成などの放射光化学反応のダイナミクスについても、時間情報を基にした新しい展開が期待され

る。２）については、レーザー照射によって構成原子や電子間に照射前とは全く異なる新しい秩

序が発生し、新しい物質相が現れるという光誘起現象（光学的性質、磁気的特性の変化や結晶構

造の変化など）が最近報告されるようになってきたが、それらの解明に放射光プローブが有効で

ある。またミクロな光化学反応過程のダイナミクスも放射光を用いた光電子や XAFS、蛍光など

をプローブとすることにより明らかになるものと思われる。３）については、２光子分光法が内

殻準位やワイドギャップの価電子帯に適用できれば、異なる対称性の電子状態への遷移が可能と

なるため、従来のやり方とは異なって、部分状態密度やエネルギー準位の直接的な比較が可能に

なる。また、２光子分光法の高エネルギーへの拡張によって、実レベルとの共鳴効果やカスケー

ド過程などが明らかになることが期待される。さらに、内殻励起に伴う多電子過程やサテライト

の理解にとって有用な実験結果を提供することも期待される。 

レーザー作用＋放射光プローブの例として、我々が行っているレーザー励起した GaAs 表面

の内殻光電子スペクトル測定による半導体表面の光起電力効果（Surface PhotoVoltage;SPV）

の実験を紹介する。２） 

図１に、ＵＶＳＯＲにおける実験配置の概略図を示す。用いた試料は、Zn ドープの p 型

GaAs(100)である。放射光は、平面回折格子型分光器（ＰＧＭ）で分光した後、試料に入射され

た。光電子は自家製の半球型電子エネルギー分析器でエネルギー分析した。電子蓄積リングから

の RF 信号は遅延回路を介して、モードロック Nd:YAG レーザーに送られ、モードロッカーの

制御回路の駆動に用いられた。レーザーの繰り返し周波数はリングの周回周波数と同じく

90.115MHz である。図２は、そのようにして測定した GaAs の SPV 効果の時間依存性を示し

たものである。ナノ秒以下でわずかの変化が見られ、表面での励起キャリアーの移動によると思

われるが試料の表面条件に敏感であり、表面状態も含めた考察が必要と考えている。分子研

UVSORでは約１．５から１１ナノ秒の範囲が測定可能であるが、ＰＦでは放射光のパルス幅が
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約１００ｐｓと思われるので、レーザーとの同期が保証され、繰り返し周期が単バンチ運転など

で大きくなれば、１００ｐｓ程度から数マイクロ秒程度までの範囲で同様の実験が原理的には可

能になる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図１．ＵＶＳＯＲにおけるレーザーと放射光組み合わせ実験システムの模式図 

図２． ＳＰＶ効果の時間依存性 

 
また、パルス性放射光利用のみによっても、数多くの興味ある研究課題がある。たとえば、

機能性物質における過渡現象や光誘起現象ならびに量子ドット系での綴じこめ効果や緩和現

象など、可視領域で行なわれてきた励起状態分光が内殻領域まで拡大することによって、一層

の発展が期待される。また、強相関系物質での価数遥動ダイナミクスや表面光化学反応、生体

分子系の蛍光過程や光応答など、興味ある研究課題が考えられる。さらに、アンジュレータに

よる高輝度化により高いボーズ縮退度が実現することで、２光子分光、２光子光電子、非線形
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分光なども可能になると期待される。 

 さらに、放射光ポンプ+放射光プローブの可能性も期待され、内殻励起状態の内殻励起分析に

よるダイナミクス研究という新分野が切り開かれる。 

 
4.2.4．国内外の事情 

真空紫外線・軟Ｘ線領域の超短パルス光源の開発研究ならびに利用研究は、ドイツやアメリ

カを中心として、世界的にも高い関心があり、すでに２０００年夏ベルリンで国際サテライト

会議（Laser and Short Wave Length Light）が開かれた。また、２００１年夏にはスエーデ

ンで、アメリカスタンフォード大学の Lindau 主宰の国際サテライト会議が開かれた。また、

２００３年のＳＲＩ（アメリカ），２００４年のＶＵＶ（オーストラリア）などの国際会議な

どにおいて、超短パルス光の開発とそれらを用いた先駆的研究の報告がなされるようになって

きた。日本国内では、２００１年１月に分子科学研究所で“真空紫外線・軟Ｘ線パルスの利用

と将来展望”についての研究会が開かれ、２００１年３月には、東大弥生会研究会でパルス光

源の開発と利用についての研究会が行われた。さらに、２００１年１１月下旬には東京大学物

性研究所で“新しいコヒーレント光源の利用研究と将来の展望”の研究会が開かれ、２００２

年１０月には、高エネルギー加速器研究機構で｢フェムト秒パルス放射光源の開発と新しいサ

イエンスの展開｣研究会が開かれている。さらに２００２年９月の日本物理学会で｢超短軟Ｘ線

パルスの発生とその利用｣についてのシンポジュームが開催され、２００３年１１月には東京

大学物性研究所で“新しいコヒーレント光源の利用研究と将来の展望”の研究会が開かれた。

このように世界ならびに日本国内での高まりがある中で、日本において拠点となるビームライ

ンの必要性が高まっている。 

すでにＡＲにおいて、腰原らによって、時間分解Ｘ線回折ビームラインによる光誘起相転移

現象を解明する計画が進行している。また、SPring-8 において、レーザー利用のＸ線実験シス

テムが構築されている。一方、軟Ｘ線利用ビームラインに関しては、その多くは他の実験との

兼用であり、本格的な時間分解実験に特化したアンジュレーター利用の軟Ｘ線利用ビームライ

ンはまだ実現していない。上述のＵＶＳＯＲの組み合わせ実験システムはビームライン再配置

のため現存していないので、佐賀ＳＬにおいて、レーザー利用の時間分解ビームライン計画を

進めているが、本研究分野の広がりや地域性を考えると、関東圏に時間分解実験用のアンジュ

レーター利用軟Ｘ線ビームラインが必要と思われる。 

 

4.2.5．設備ならびに装置 

アンジュレーターに関しては、実現可能な光子エネルギーは、おおよそ 50 eV から 1500 eV

の範囲であり、可変偏光と期待する。 

分光システムとしては、ビームラインの長さにも依るが、入口スリットなしのＶＬＳ―ＰＧ

Ｍタイプの高分解能軟Ｘ線分光器により、分解能１０，０００以上が可能と期待される。 

これにより約 1013-15  p/s/0.01% band width がＫＢミラーシステムにより約 100 μm２以下で
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可能になると期待される。 

これに組み合わせて、パルス性の高繰り返しレーザーシステムならびに測定システム（光電

子系ならびに蛍光系）および試料準備システムなどが必要となる。 

それらをおおよそ見積もると以下のようになるが、今後の検討が求められる。 

アンジュレーターおよびビームダクト 約２－３億円 

分光器および光学素子    約３億円 

レーザーシステムおよびクリーンブース   約１億円 

測定システム        約２億円 

試料準備システム          約１億円 

計                         約９－１０億円 

 

4.2.6．利用者 

 提案者は九州在住なので、実質的な利用段階での主たるメンバーは、関東圏の研究者が中心

となると思われる。ＶＳＸ計画のレーザー組み合わせサブグループ（代表：末元 物性研教授）

や上記研究会の参加者を考えれば、利用者数は、十分と予想されるが、実現に向けてはこれら

の研究者の方々との議論・協力が求められる。（*） 

 

参考文献 

1) V. Saile: Appl. Optics 19, 4115 (1980). 

2) 極限状態を見る放射光アナリシス（尾嶋編；日本分光学会、測定法シリーズ 40,2002） 

 

*追浦 

 諸般の事情により、関係者との検討を行なう時間的な余裕が有りませんでした。更なる将来発

展のための次世代光源計画ならびに現存する放射光施設の有効活用および佐賀ビームライン利

用計画などを含めた総合的な検討を十分行なうことが出来なかったことをお詫びします。したが

って、本提案は私的なものであり、今後関係者間で活発な意見交流ならびに検討が行なわれるこ

とを期待いたします。
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4.3 In-situ 放射光電子分光を用いた遷移金属酸化物ヘテロ界面の電子状態研究 

東京大学大学院工学系研究科 組頭広志 

4.3.1 サイエンスの概要 

 強相関遷移金属酸化物は、Mn 酸化物の巨大磁気抵抗効果、銅酸化物の高温超伝導・巨大非線

形光学効果、V系の金属-絶縁体転移等の様々な異常物性を示すことから盛んに研究されている。

近年、レーザー分子線エピタキシー（レーザーMBE）法の発展によって、これらの遷移金属酸化

物においても原子レベルで平坦な薄膜の作製が可能となってきた。さらに、この製膜技術を用い

ることにより、遷移金属酸化物のヘテロ界面を利用した新規物質開発が精力的に進められている。

当然の事ながら、これらの新規物質開発においては、強相関酸化物の薄膜表面および超格子界面

の評価が必要不可欠となる。特に、電子間の相互作用が非常に強い強相関電子系酸化物では、表

面や界面という境界条件の変化が相関の強い電子に対して強烈な環境変化となり、それらがスピ

ン・軌道・電荷の自由度に与える影響を理解することは、異常物性を制御するために極めて重要

な要因となる。また逆に、電子状態が構造によってどのように変化するかを調べること、つまり、

ドープ量・バンド幅・次元依存性といった電子論的パラメーターと発現する物性との相関関係を

明らかにすることにより、遷移金属酸化物の示す特異物性の発現機構を特定することが可能であ

る。遷移金属酸化物の物性起源が電子相関にある以上、遷移酸化物における「表面・界面」研究

は、単に従来の半導体デバイスにおける表面・界面評価という問題にとどまらず、「表面・界面

における新規物理現象」といった新しい研究課題になると考えられる。そのため、遷移金属酸化

物薄膜、及び超格子の表面・界面に発現する電子状態を研究することは、「酸化物エレクトロニ

クス」といった新しい材料開発の観点のみならず、固体物理学の発展のためにも非常に意義深い

と考えられる。 

 

4.3.2 概要（どのような実験装置を用いて、何をどこまで明らかにするのか） 

 光電子分光法は、固体表面・界面の電子状態を直接観測できる非常に強力な実験手法である。
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しかしながら、「表面敏感」な測定手法のため、測定用試料の取り扱いには細心の注意を払わな

ければならない。特に、酸化物薄膜・超格子においてはよく定義された表面を作り出す定石がな

いため、その電子状態を正確に測定するためには、作製した試料を大気に曝すことなく光電子分

光装置に搬送してその場（in situ）測定を行うことが絶対条件となる。この in situ 測定を可

能とするために当研究室で建設・改良を行った「コンビナトリアルレーザーMBE＋in situ 光電

子分光複合装置」の概略図を図１に示す。装置は、「レーザーMBE 槽」、「試料評価槽」、「光電子

測定槽」の主に３つの部分からなっており、互いに超高真空下で連結されている。レーザーMBE

槽において反射型高速電子線回折装置（RHEED）で成長状態をモニターしながら表面を原子レベ

ルで制御した薄膜・超格子を作製し、試料評価槽において低速電子線回折装置（LEED）やオージ

ェ電子分光法（AES）で表面の結晶性および清浄性を評価した後、光電子測定槽に搬送する。本

装置は KEK-PF の放射光ビームラインに接続して測定可能な様にコンパクトに設計されている。 

 

 

図１. S 型課題において建設・改良を

進めてきた「レーザーMBE＋in situ 光

電子分光複合装置」の概略図。レーザー

MBE 槽において作製された酸化物薄

膜・超格子は超高真空下を光電子分光槽

へ搬送することにより、その場

（in-situ）測定が可能である。本装置

は KEK-PF の放射光ビームライン BL1C

および BL2C に接続され、in-situ 放射

光測定可能。 
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 本装置を用いることにより、 

① 劈開性を持たない３次元物質の角度分解光電子分光測定 

② 基板応力を利用した２軸性圧力下での光電子分光測定 

③ 自然界には安定に存在しない薄膜の光電子分光測定 

④ 人工格子構造を利用した新規物質の光電子分光測定 

等のこれまで不可能だった測定が可能となる。これにより、従来の Bulk 試料の光電子分光測定

による電子状態測定に、「構造」、「圧力」、「次元性」といった新たなパラメーターを加えること

が可能となる。特に、ナノ・ドット（０次元）、ナノ・ワイヤー（1次元）、量子井戸（2次元）

構造や様々な組み合わせのヘテロ界面を作製し、次元性が電子状態に与える影響を調べることで、

強相関酸化物の「構造制御」による物性解明・物質開発といった新しい研究展開が可能である。 

 

4.3.3 位置づけ（独創性、国際競争力） 

 類い希な機能を持つ遷移金属酸化物の超格子を作製し、新たな物性を発現させる（または、そ

の特異な物性を制御する）試みが行われ始めている。これは、近年レーザーMBE 法に代表される

酸化物ヘテロエピタキシー技術の発展によるところが大きく、酸化物単結晶育成技術と同様、こ

の分野においても日本は世界を大きくリードしている。この酸化物薄膜における物性探索を強力

に推し進めるためには、その表面・界面の電子状態を明らかにする必要がある。その目的のため

には、レーザーMBE 装置と光電子分光装置を超高真空下で連結した装置が必要である。しかしな

がら、現在のところその様な装置は、当研究室において S1 課題(97S1-001:代表者 尾嶋正治)、

S2 課題（02S2-002: 代表者 尾嶋正治）を通じて建設・改良を進めてきた「レーザーMBE-光電

子分光複合装置」のみであり、この分野に関しての先駆的な研究成果が期待できる。本装置は、

すでに定常運転状態にあり、いつでも使用可能である。加えて、これまで培った知見に基づき、

さらに高分解能・高スループットでの電子分光が可能な装置の設計を行っている。また、Photon 

Factory のリングの特性として、軟 X線領域（200〜1200 eV）の光の強度は、十分な国際競争力
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がある。これは、遷移金属酸化物の電子状態を明らかにするために、広く用いられている軟 X

線を用いた共鳴光電子分光（2p-3d 共鳴光電子分光）、X線吸収分光（XAS）測定を行うために最

適な光のエネルギーである。本研究においては「高性能ビームライン」、「製膜装置」、「高分解能

光電子分光装置」を高いレベルで融合する必要があるが、日本のお家芸である酸化物ヘテロエピ

タキシー技術と高分解能ビームライン・高分解能光電子分光装置との接点に、国際競争力の高い

研究展開が見込まれる。 

 

4.3.4 計画する研究に必要とされる光の仕様、その優先度 

 300〜2000 eV（高分解能軟 X線光電子分光および 2p-3d 共鳴光電子分光、XAS 測定が 300〜1200 

eV、および作製した超格子の表面・界面の化学結合状態の評価（O 1s、遷移金属 2p 等の内殻ス

ペクトルとその表面感度依存性測定のため）として 600 eV〜1800 eV）。本研究においては、「高

スループット」と「高分解能」といった相反する条件を達成するため、光の輝度よりはむしろ、

高フラックスが重要である。 

 本研究においては、図１に示したような複合実験装置の設置・調整、及びレーザーMBE による

in-situ 測定用試料の製作条件最適化に時間がかかるといった「特殊な実験装置」を用いるため、

専用ステーションへの実験装置の設置を希望する。 

 

4.3.5 需要見込み 

 半導体における研究過程がかつてそうであったように、「強相関電子系」と呼ばれる遷移金属

酸化物の研究においても今後、これまでのバルク結晶を用いた研究から、構造を自由自在に制御

できる超格子を用いた研究に移行していくものと思われる。そのため、作製した薄膜をその場

（in-situ）で測定する研究手法は、「酸化物エレクトロニクス」の発展と相まって、今後、遷移

金属酸化物研究の主流になってゆくものと考えられる。特に、遷移金属酸化物薄膜・人工格子の

電子状態の組成・膜厚（次元性）・ヘテロ構造といった電子論的パラメータを変化させた時の電
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子状態の変化と物性変化との相関関係を特定し、物質設計にフィードバックするといったアプロ

ーチは新機能材料開発には極めて有効な手法であり、多くの需要が見込まれる。また、薄膜作製

時には高分解能光電子分光装置のみを切り離して使用可能であり、高分解能ビームラインを使用

した通常の持ち込み試料（Bulk 酸化物等）の高分解能光電子分光測定もルーチンで可能である。 
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4.4 時間分解 X線磁気円二色性による表面磁性ダイナミクスの研究 
東大院理・雨宮健太・近藤寛，分子研・横山利彦 

 
【目的】 磁性薄膜の特異な性質とその重要性は一般に広く認識されており，磁気記録素子への応用

や磁気抵抗効果といった例をあげる必要も無いであろう。こうした薄膜の磁性を研究するにあたり，

Ｘ線磁気円二色性(XMCD)は，元素選択性，高感度，そしてスピン・軌道磁気モーメントに対する定量

性，といった利点から，今や必要不可欠な手法として標準的に利用されている。ところが，XMCＤス

ペクトルを得るためには 50 eV程度のエネルギー幅にわたってスペクトルを測定する必要があり，し

かも左右円偏光に対する吸収スペクトルの差をとって初めて定量的な議論が可能になるという事情か

ら，測定時間はどうしても数分以上が必要であった。また，上述のような興味深い性質の発現には，

薄膜の表面・界面が重要な役割を果たしていることは以前から指摘されていたにもかかわらず，これ

までのＸＭＣＤ測定では試料全体の平均値しか得ることができず，深さ方向の情報は推定することし

かできなかった。 

 そこで最近我々は，まずエネルギー分散光を用い

ることによってＸ線吸収スペクトルを一度に測定

する手法を開発し，10 秒オーダーの時間分解

XMCD 測定を可能にした 1)。これを用いて測定し

たスペクトルの一例を図１に示す。これは Ni薄膜

上に吸着した水素原子の脱離過程における薄膜の

磁化変化を追跡したもので，低温では面直方向に磁

化されていた薄膜が水素の脱離に伴って面内磁化

へと転移する様子を示している。ところがこの過程

において，高エネルギー側のピークの方が先に変化

していることから，転移の途中で何か特殊な中間状

態を経由していることが予想される。ところが，現

時点では偏向電磁石ビームライン PF-BL-7A でし

かエネルギー分散モードでの測定が行えないため，XMCDといっても片方の円偏光でしか測定が行え

ず，これ以上の情報を得ることは難しい。 

一方我々は，電子の実効的な脱出深度が，その出射角によって異なることを利用して，深さ方向に

分解能を有するＸＭＣＤの測定法も開発した 2,3)。この手法を用いて Fe/Ni/Cu(100)薄膜に対して測定

したスペクトルの例を図２に示す。Feが 5原子層の場合には表面敏感なほど正方向のＸＭＣＤが強く，

図１：Cu(100)上に成長した Ni 薄膜に 200 K
で水素を吸着させた後，試料を加熱し
ながら測定した XMCD スペクトル。 

 
図２：Cu(100)上の Ni 薄膜(6 原子層)上に成長したいくつかの膜厚の Fe 薄膜に対して，様々な検

出深度で測定した XMCD スペクトル。 
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6原子層で一旦ほぼＸＭＣＤが消えた後，8原子層になると負のＸＭＣＤが現れ，やはり表面敏感なほ

ど強い。これは Feの膜厚に応じて表面の磁化が振動することを明白に示しているが，これがそれぞれ

の原子の磁気モーメントが振動しているのか，それとも磁気モーメントの絶対値は変わらずに回転し

ているだけなのかを区別することはできない。これは後者の場合は右回りと左回りの磁区が 1 対 1 で

存在し，平均すると前者と変わらないからである。この磁区の問題は，上述の水素脱離に伴う中間状

態についても生じ，磁区を選別できる方法が望まれる。 

このような状況をふまえ，本課題はこれら２つの手法を円偏光スイッチングが可能なアンジュレー

タ光源と組み合わせることによって，より時間分解能および精度の高いＸＭＣＤ測定を，深さ分解も

含めて行うことを目的とする。さらにＸ線ビームを集光することによって特定の磁区に対する時間お

よび深さ分解ＸＭＣＤ測定を行い，例えば分子吸着によって深さ方向の磁性が時間変化していく様子

をとらえることも目的とする。 

 
【実験概要】 エネルギー分散モードを用い

た場合の実験装置の概略を図３に示す。50 

eV 程度のエネルギー幅の光を，試料上で 1 

mm程度の幅に分散させて照射する。試料上

のそれぞれの位置(Ｘ線エネルギーに対応)に

おいてＸ線の吸収に伴って放出されるオー

ジェ電子をイメージング機能を有する電子

エネルギー分析器で別々に取り込むことに

よって XMCD スペクトルを一度に得ること

ができる。さらに 10 Hz程度で円偏光を反転

させることにより，秒以下のオーダーで

XMCDの差スペクトルを得ることができる。

このモードの利点はＸＭＣＤスペクトル全

体を一度に得られることであるが，そのため

には，アンジュレータにテーパーをかけるなどして，

50 eV 程度のエネルギー幅を一度にカバーすることが

必要である。また，ビームラインとしては可変偏角の

不等刻線間隔回折格子分光器が望ましく，出射スリッ

トを通常の条件で用いることで単色光での測定が，出

射スリットを開いて用いることでエネルギー分散モー

ドでの測定ができる。 

一方，集光モードでは磁区を選別するために 1×1 

μm2 程度に集光した単色Ｘ線を試料に照射する。この

場合は高速で時間分解を行うとスペクトル全体を一度

に測定することはできないが，磁区間の平均化によって失われた情報を得ることができる。なお，測

定原理としては，やはりＸ線の吸収に伴って放出されるオージェ電子を検出する。電子の平均自由行

程は比較的短いため，図４に示すように表面すれすれ方向に放出される電子は表面付近の情報しか含

 
図４：集光モードにおける，時間および

深さ分解ＸＭＣＤ測定の模式図 

図３：エネルギー分散モードにおける時間分解ＸＭ
ＣＤ測定の模式図 
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まないのに対し，斜め方向に放出されるものは比較的深い部分の情報も含む。これを利用することで，

試料の深さ方向の磁気的情報を得ることができる。電子検出器，蛍光スクリーン，ＣＣＤカメラから

なるイメージング型の電子検出システムを用いることで，あらゆる出射角の電子を一度に取り込むこ

とができるため，Ｘ線のエネルギーをピークトップに固定するなどすれば，深さおよび時間分解が一

度に実現できることになる。 

なお，これらの２つのモードの検出器は同じ実験装置に同時に組み込むことができるため，光源と

出射スリットの条件をわずかに変えるだけで，同じ試料に対してどちらのモードでも測定が可能であ

り，相補的な情報を得ることができる。 

 
【位置付け】 エネルギー分散光を用いた X線吸収スペクトル測定手法は我々が開発したものであり，

すでに表面反応のカイネティクスの研究に応用して特徴ある研究成果を得ている 4-6)。一方，深さ分解

XMCDの測定法も我々の開発したものであり，磁性薄膜の深さ方向の情報を直接的に知るユニークな

手法として確立されている 2,3,7,8)。本研究課題はこれら独自の手法を融合させるとともに，集光モード

も加えることによってさらに発展させて表面磁性ダイナミクスの研究に活かそうとするものであり，

世界のどこの組織でも行っていない極めて独自性の高い研究課題である。 

 
【光の仕様】 本研究課題を遂行するにあたり，次のような光の仕様が求められる。 

① エネルギー範囲：200～1000 eV 

② 光強度：～1013 photon/s (エネルギー分散モード)，～1011 photon/s (集光モード) 

③ エネルギー分解能：E/ΔE = 1000 

④ 光の大きさ：1 (エネルギー分散方向)×0.1 mm2 (エネルギー分散モード)，1×1 μm2 (集光モード) 

⑤ 偏光特性：円偏光(10 Hz程度でスイッチング可能) 

⑥ その他：アンジュレータにテーパーをかけることで 50 eV程度の幅の光が一度に得られること。 

優先順位が特に高いものは⑤の円偏光スイッチングおよび⑥のテーパー機能であり，時間分解 XMCD

測定を行う上で必須の仕様である。次に重要なのは④の光の大きさ(集光モードにおいて磁区を識別す

るため)，および②の光強度(時間分解能を上げるため)である。 

 
【需要】 エネルギー分散光を用いた XMCD測定，および深さ分解 XMCDの測定はともに，すでに

ルーチンで行える状況であり，本課題における実験装置立ち上げによって，秒オーダー以下の高速

XMCDを，前者では試料全体の平均として，そして後者では深さ方向の情報も含めて，ルーチンで測

定できるようになる。これは，世界的に見ても例を見ないものであり，PFのユーザーを始め表面磁性

研究者にとって非常に魅力的な実験装置になると考えられる。さらに，磁区を選別した深さ分解およ

び時間分解測定は，大多数の磁性研究者が夢見てきたことであり，集光モードを用いることでこれが

実現すれば，極めて高い需要があることは疑いない。 

 
【参考文献】 
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2) K. Amemiya, T. Yokoyama, T. Ohta (他 2名) J. Phys. Condens. Matter 15, S561-571 (2003). 

3) K. Amemiya, T. Ohta, T. Yokoyama (他 3名) Appl. Phys. Lett. 84, 936-938 (2004). 
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4.5 顕微ＸＡＦＳ法を用いた有機機能性材料の評価 

表面科学 UG、名古屋大学大学院理学研究科 大内幸雄 

千葉大学工学部、奥平幸司 

 

4.5.1． はじめに 

有機機能性材料の開発研究の現状を顧みると、基本的には化学の要諦すなわち新規物質・化合物群の合成

法の進展とそのことを可能にした分子・原子レベルの評価法の確立に立脚している。科学的手法の進歩自体

は材料研究分野の進展に大きな飛躍をもたらしたが、材料の基本特性は分子・原子レベルの一次構造のみな

らず、それらが集合／分離して形成される２次構造・高次構造の存在そのものに依存することが多い。分子

のオーダーがオングストロームからナノメーターの領域にあるとすると、問題となる高次構造は１０ナノか

らミクロンまでの範囲に存在する。高分子材料の例えば強度を考えてみると、分子骨格の構造が基本となる

ことはいうまでもないが、それらが結晶か非晶質であるか又はそれらの混合状態にあるかで具体的な強度が

一桁ほども変わる場合がある。機能性材料の研究はこのような高次構造の評価と制御に立脚しており、これ

までも各種の顕微システム(従来は電顕が主体であったが、)を用いた評価が行われてきた。 

放射光を用いた材料研究は主として評価の部分を担っている。これまで VUV－SX領域における材料関連

の研究を考えると、高分子材料や低分子有機化合物の表面／界面の構造を NEXAFS や EXAFS によって巨

視的な均一性を仮定して検討してきたといってよい。ところが現実の材料では相分離、粒界などによる不均

一な構造によって機能を発現しており、準微視的な評価、すなわち相分離境界面や粒界上での構造変化を評

価することが重要である。残念ながら日本の放射光コニュニティではこの分野の対応に遅れをとっているよ

うに思われる。本提案は VUV－SX領域にアンジュレーター光源を設置するにあたり、顕微鏡システムの構

築を提案するものである。 

 

4.5.2．展開するサイエンス 

高分子表面結晶構造化度とガラス転移点 

高分子は通常、異方性を持つ結晶部と等方的な非晶質が混在した状態で存在することが多く、その割合(結

晶化度)は高分子フィルムの力学的特性を大きく左右する。薄膜を形成させた場合、その表面においては結晶
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化度がバルク部分と大きく異なることが十分予想され、それは期待される薄膜の力学特性に差異をもたらす

可能性が高い。分子・原子分解能を有すると言われる通常の STMや AFMでは結晶領域と非晶領域の選別は

難しい。LFMでは可能かもしれないが、注意深い解析が必要であり易しい事ではない。VUV－SX領域にお

ける nmオーダーの顕微の特色は、放射光の直線偏光性を用いた 2色性による可視化が可能なことであり、

これは分子・原子分解能を有すると言われる通常の STMや AFMには見られないものである。高分子フィル

ム上の結晶部と非晶部の可視化が可能になれば、電顕でしか得られなかったトポイメージを超える事が出来

るだろう。構造異方性は有機材料における重要なパラメーターであり、放射光の直線偏光性に立脚した顕微

NEXAFS分光は、まさに高分子にとって望まれた顕微手法であると言える。 

このほか 

「ブロック共重合体表面の解析」 

「高分子表面における官能基の配向マッピング」 

「固体表面に吸着した分子の集合形態と配向の同時決定」 

など注目すべき課題が多く残されている。 

 

4.5.3．提案するラインの仕様 

顕微の手法 

基本は、Fresnel zone plate lensによるスキャン型の顕微を行う。Deflection mirrorによってビームを 2

本に分けて共有し、Scanning photoemission microscopy (SPEM) および Scanning Transmission X-ray 

microscopy (STXM)の 2 種類の顕微を行う。SPEM は基板上に作成された有機機能性薄膜の顕微を行い、

STXMは基板に乗らない小片や薄片の顕微に用いる。この場合、試料上の光は 

エネルギー領域：70－1000 eV 

エネルギー分解能：E/ΔE=3000 

偏光特性：直線偏光 

フォトン数：109 photons/sec/0.01%BW 

スポットサイズ：50nm 

を期待する。その他高次光が少ないこと。強度、偏光度、ビーム位置が安定していること、炭素 K吸収端に
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おいてフォトン数が減少しないこと。 

 

4.5.4．測定装置 

分解能のスペックだけでなく、顕微鏡システムは他の装置との併用による相乗効果を期待すべきであろう。

下記に記したシステムの他、 

「測定用超高真空槽、試料作製用超高真空槽、生体試料槽、透過試料槽、試料移送機構、超高真空対応ゴニ

オメーター、低速電子回折装置、高分解能光電子分光装置」 

光電子顕微鏡や走査プローブ顕微鏡（STM、AFM、ケルビン法など）、顕微ラマンなどのシステムにどれだ

け近いかが成果を左右するだろう。又、試料作成に関連するグリーンブース・電子顕微鏡による予備観察・

グローブボックス・化学実験室などの充実も欠かせない。 

 

4.5.5．ユーザーグループ及びマシンタイムなど 

顕微はもはや特定の分野における手法ではなく、化学、物理に共通する一般的な手法である。表面化学 UG

は大なり小なり顕微鏡システムの恩恵を受けうる。又、材料評価の分野では企業研究者なども含めた潜在的

なニーズがあるので、グループ外のユーザーの申請も期待されるところである。 
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4.6 時間分解内殻電子分光による表面ダイナミクスの研究 
東大院理・近藤 寛・雨宮健太、分子研・横山利彦 
 

【目的】 固体表面の電子状態や原子・分子の吸着状態を調べるうえで X 線光電子分光（XPS）の果

たしてきた役割は大きい。様々な状態をできるだけよく見分けるためには高エネルギー分解能で XPS

スペクトルを測定することが望ましい。そのため、XPS の研究のほとんどは、静的な表面に対して十

分時間をかけてスペクトルを測定するやり方で行われてきた。しかし、近年、第３世代放射光施設の

アンジュレータービームラインでは、表面における動的過程を高速 XPSで追跡する試みが盛んに行わ

れるようになってきている。現在、固体表面系に対して報告されている最も速い XPS の測定は、

ELETTRA・アンジュレータービームラインにおける 100 ms/spectrumである 1)。これは金属基板の

XPS スペクトルの測定であるが、単分子層レベルの吸着種に対しては、BESSYII における 1.5 

s/spectrumが最も速い測定になる 2)。 XPSの高速化は、アンジュレーターによる高い photon fluxと

二次元検出器による効率の良い検出によって可能になった。我々は偏向電磁石のビームラインである

PF・BL-7Aにおいて、光電子分光と類似した内殻電子分光法である NEXAFSの高速化を試みてきた

が、エネルギー分散光を用いることによって、偏向電磁石ビームラインでも高速 XPSと同等の速度で

NEXAFSの測定を行えるようになった。これを用いて、秒オーダーで進行する表面反応のリアルタイ

ム観測を行ってきた 3-5)。先に述べた高速 XPS も我々の手法も、ともに表面吸着種を見分けながらそ

れらの量の時間変化を調べることによって、いわゆる反応のカイネティクスに関する情報を得るのに

用いられている。しかし、反応の理解には反応中間体や反応中に現れる過渡的な分子吸着状態に関す

るダイナミクスの情報が必要不可欠であり、これらの情報を得るためにはより時間分解能の高い手法

によるアプロ－チが必要である。 

最近、我々はパルス分子線を用いた繰り返し過程の

時間分解光電子分光の測定による表面ダイナミクスの

研究を BL-7Aにおいて開始した。これは、ビームライ

ンの入射スリットの下流にパルス電流で駆動するチョ

ッパーを挿入して、X 線をミリ秒オーダーの時間幅の

パルスにし、これに同期したパルス分子線を用いるこ

とで、分子線到着をトリガーとする表面プロセスを調

べる研究である。予備的な実験結果であるが、10 ms

の時間分解能で捉えることができたエチレンの過渡的

吸着状態の XPSスペクトルを図１に示す。この実験で

は、Rh(111)基板の上にエチレンもしくはエチリジンを

単層吸着させ、そこへエチレンのパルス分子線（パル

ス幅：5 ms）を導入し、パルス X線のタイミングを変

えて測定した。青で示したのは分子線到着前、赤で示

したのは分子線到着時の C1sXPSスペクトルである。

どちらの表面でも、分子線到着時にピ－ク強度が増加

する。差スペクトル（緑線）をとると、増加する成分

は高結合エネルギー側にシフトしていることがわかる。

図 1：Rh(111)上の単層エチレン（左）と単層エチリジン
(右)へのエチレン(C2H4)分子のパルス分子線をトリガー
とした時間分解 C1sXPS スペクトル。時間分解能は 10 
ms。 

 
図２：単層エチレンへの分子線エチレンの過渡的吸着状
態の模式図.
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このことは、図２に模式的に示すように、分子線として飛来したエチレン分子は、もともと吸着して

いた単分子層の上に一時的に束縛された吸着状態をとることを示唆している。分子線として固体表面

に導入された分子がどのように散乱されるかについては多くの研究があるが、このように表面に一時

的に滞在している状態を分光法で直接調べた例はなく、その振舞ほとんど知られていない。今後、よ

り高い時間分解能で測定することによって、その詳しい振舞が分かる可能性があり、さらに系によっ

ては反応中間体を直接捉えることも可能かもしれない。 

本研究課題では以上のような経緯を踏まえ、これまで我々が実験に用いてきた偏向電磁石ビ－ムラ

インよりも photon fluxが大きいアンジュレータービ－ムラインにおいて、マイクロ秒オーダーで固体

表面の時間分解内殻電子分光（XPSおよび NEXAFS）を測定するシステムを立ち上げ、これを用いて

未開拓の過渡的表面種のダイナミクスを明らかにすることを目的とする。このような研究は、分子と

固体表面の相互作用の基礎的理解を深めるとともに、表面反応の素過程の理解にも大きく寄与できる

可能性があると考えられる。 

 
【実験概要】 実験装置の概略を図３に示す。これま

で BL-7Aでは、メカニカルチョッパーによってミリ秒

オーダーの X線パルスを切り出していたが、このよう

な機械的な方法ではこれ以上短いパスルを作ることは

困難である。一方で、シングルバンチ運転によるパル

ス X線はこの実験にとってパルス幅とパルス間隔が短

すぎるので使用できない。そこで、X 線はマルチバン

チ運転のビ－ムをそのまま用い、パルス分子線に同期

して検出系にゲートをかけることにする。時間分解

XPS と時間分解 NEXAFS は検出系が共通であり、静

電半球型アナライザ－を通過した光電子もしくは

Auger 電子を MCP によって増幅して蛍光板に当て、

CCDカメラで検出する方法を用いる。通常の CCDカ

メラをゲ－トがかかる Gated CCD カメラにするだけ

で時間分解実験ができる。一方、ビ－ムラインの方は、

可変偏角の不等間隔回折格子分光器が望ましく、XPS

の場合には出射スリットを通常の条件で用い、エネル

ギー分散型 NEXAFS の場合には出射スリットを開い

て用いる。NEXAFSの場合にはエネルギー分散方向を

電子アナライザーと合わせるために、ビームライン末

端に分散方向を 90°回転させるミラーを追加する必要

がある。図 4に測定のタイミングを示す。Gated CCDカメラのゲートの遅延時間を分子線パルスのト

リガー信号を基準にして変えて測定することによって、分子線到着から引き起こされる表面ダイナミ

クスの時間発展情報を得ることができる。XPSからは過渡種の電子状態や寿命、NEXAFSからはさら

に過渡種の配向状態に関する情報を得ることが期待できる。このようなアプロ－チによって、吸着へ

のプリカ－サ－や長寿命の反応中間体の振舞を捉えることを目指す。 

図３：時間分解内殻電子分光のセットアップの模式図

図４：時間分解内殻電子分光の測定タイミング 
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【位置付け】 エネルギー分散光を用いる高速 NEXAFSの測定手法は我々が開発したものであり、す

でに表面反応のカイネティクスの研究に応用して特徴ある研究成果を得ている 3-5)。本研究課題はこの

研究をさらに発展させて表面ダイナミクスの研究に活かそうとするものであり、他の研究グル－プに

類似する研究を進めるグル－プはない。パルス分子線に誘起される固体表面の現象に対して時間分解

で内殻電子分光を行う試みも我々が知る限り他に例を見ない。そのような意味で、世界のどこの組織

でも行っていない極めて独自性の高い研究課題である。 

 
【光の仕様】 本研究課題を遂行するにあたり、次のような光の仕様が求められる。 

⑦ エネルギー範囲：100～1200 eV 

⑧ photon flux   ：～1013 photon/s 

⑨ エネルギー分解能：E/∆E = 1000 (@1013 photon/s) 

⑩ 光の大きさ  ：0.1 × 0.1 mm2 

⑪ 偏光特性   ：直線偏光 

⑫ その他    ：・アンジュレーターにテーパーをかけられること 

          ・エネルギー分散方向を 90°回転させられること 

優先順位が特に高いものは②の photon fluxである。時間分解能を上げるために最も重要な仕様である。

次に重要なのは⑥のオプション仕様である。これらはエネルギー分散型 NEXAFSを測定する上で重要

である。 

 
【需要】 エネルギー分散型 NEXAFSはすでにルーチンで測定できる状況であり、本課題における実

験装置立ち上げによって、一スペクトル当たりミリ秒オーダーで高速 NEXAFSおよび高速 XPSをル

ーチンで測定できるようになるはずである。これは、世界的に見てもトップクラスの高速測定であり、

PFの表面化学ユーザーグループを初め、国内の表面反応研究者にとって非常に魅力的な実験装置にな

ると考えられる。さらに、本研究課題の中心になるマイクロ秒オーダーのパルス分子線誘起固体表面

時間分解実験はこれまで実験が行われていないので、全く未知の現象が捉えられる可能性がある。本

研究課題によってこの時間領域で興味深い現象が捉えられる可能性を示すことができれば、内外の関

連する研究コミュニティーのこの方向の研究を大きく加速するような強いインパクトを与えるものと

考える。 
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4.7 複雑物質発光分光 
弘前大学 手塚泰久 
物性研  辛  埴 

 サイエンス 

  電子構造の研究は、物質科学の中で重要な一分野である。電子構造の研究で最もポピュラーな光電子
分光は、古くから多数の研究が行われ、最近も高分解能化や高エネルギー励起でバルク敏感な測定など、
進歩が著しい。光電子分光が占有準位の電子構造を測定するのに対して、非占有準位の研究には逆光電子
分光や X線吸収が主に用いられている。これらの測定法のうち、光電子分光と逆光電子分光はそれぞれ終
状態と始状態が連続準位であるので、遷移に関する選択則が働かず、スペクトルは全状態密度を反映する。
一方、X 線吸収は双極子遷移であるので、始状態に選ばれた内殻から遷移可能な状態の部分状態密度を反
映する。これらの分光はそれぞれ補完関係にあり、これまでも多くの研究がなされてきた。 
  表に測定法と観測される状態の関係を示した。こ
こで、既に述べた分光法と相補関係にあるのが発光
（蛍光）分光である。発光の特徴は占有準位の部分状
態密度が測定できることである。通常、多元系物質の
荷電子帯は、複数のイオンによる準位が混成している。光電子分光では、基本的に全状態密度を反映する
ので、混成の状態までは知りえない。共鳴光電子分光を行うことで、ある程度の知見を得ることは可能で
あるが、それにも限界がある。一方、発光の場合は双極子輻射であるので、特定イオンの内殻を励起すれ
ば、それに対応した準位からの発光（つまりは価電子帯の部分状態密度）が測定可能である。 
  いわゆるトラディショナルな電子線励起の蛍光分光は２０世紀初頭から行われており、蛍光分析など
への応用は今でも多数使用されている。分光法の歴史から言えば光電子分光と遜色ない。しかし、電子構
造研究への応用という面では大きな差ができている。光電子分光や X線吸収は、放射光の利用とともに進

歩し、20世紀後半に大きな成果をあげている。しかし、発光は光電子に比べて測定効率が極めて悪く、第
一世代や第二世代初めの放射光施設では測定ができるような状況ではなかった。ようやく可能になったの
は、第三世代の放射光施設の挿入光源ができた後である。つまり、放射光を使った発光分光の歴史は高々
１０年程度しかない。発光は、始まったばかりの新しい分野であるといえる。 
  発光分光は、上の表が示しているように、光電子や X 線吸収と同程度に重要な測定である。しかし、
強度が弱いがために、分解能や測定強度は２０年前の光電子分光のレベルであるといわざるを得ない。こ
れは、測定の重要度に比して、十分な投資がなされていないことが一因であると考えられる。設備に対す
る投資然り、人的投資然りである。現時点でも日本国内で３～４台、世界的に見ても１０台に満たない数
の装置しか稼動していない状況である。発光分光は、高輝度光源の出現を待って始まった分光であり、今

 占有準位 非占有準位 
全状態密度 光電子 逆光電子 
部分状態密度 発光（蛍光） 吸収 

 
各種分光のエネルギーダイアグラム。 
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後の光源の進展によって寄与を大きく受ける測定法である。より高輝度な光源を用いることで、大いなる
進展が期待できる。 
  上に述べた各分光法は、全て一次光学過程である。（放射）光を物質に入射した場合、発光が起きるが、
その中には一次過程の蛍光と二次過程のラマン散
乱（光散乱）が含まれている。ラマン散乱は、フェ
ルミレベル付近の素励起に関する知見を与えてく
れる。つまり、エキシトンであったり、d-d励起や
CT 励起による素励起が観測される。理論的には励
起光のエネルギーに関係なく観測されるものであ
るが、強度が弱いこともあって、ほとんどの場合内
殻共鳴の時に観測される。これも、高輝度の光源を
用いて初めてできる実験の一つである。 
  レーザーによるラマン散乱同様に、軟 X線ラマ
ン散乱でも、偏光依存の測定が可能である。検知側
での偏光を選択することは現状では難しいが、入射
光の偏光に対して polarizedと deporalizedの方向
で検知すれば、ある程度の偏光依存性が測定可能で
ある。既に BL-2C で実験が行われ、顕著な偏光依
存性が観測されている（図参照）。この場合、入射
光の偏光は固定で、検知器を回転させて測定してい
る。この場合、サンプル上での励起光スポットが横
長であるので、分光器を回転したときに同じ条件で
の測定が不可能であるという欠点がある。現在
SPring-8 では、８の字アンジュレータを用いて、
光源側で偏光を変えるタイプの装置が稼動しつつ
ある。この場合、励起光の条件は同じであるので、
偏光依存の測定にはより適していると言える。 
  発光の大きな利点の一つは、サンプルの導電性
が必要ないことである。つまり、誘電体などの物質
も測定が可能であるし、DNA やタンパク質などの
測定も可能である。この点は、導電性物質に限られ
る光電子分光や吸収分光に無い利点である。最近、
誘電体の分野で電子構造を議論するような現象が
多く見つかっている。たとえば、極低温の SrTiO3

などに見られる量子常誘電相での光誘起相転移や同位体効果などが最近のトピックスであるが、これらの
現象には Ti-O 間の混成が重要な役目をしている。また、酸化物高温超電導体の母材が誘電体であるのは
言うまでも無い。更に、Ti酸化物の薄膜は以前から触媒として重要な物質であるが、ロケットのエンジン
の被覆としても注目されている。これらは、一例であるが、これまで電子構造の測定から除外されていた
絶縁体の研究に関しては、発光の測定が極めて需要になるはずである。 
  もう一つの大きな利点は、バルク敏感であることである。励起も検知も光を用いているので、電子に
比べて進入深さが深い。光電子の測定には清浄表面が必要であり、その事が測定物質の範囲を狭め、新た
なユーザーの参入を妨げてきた一面がある。しかし、発光分光はバルク敏感であるので、特別な清浄化が
必要なく、基本的には大気中からサンプルを導入するだけで測定が可能である。軟 X線を用いるので、あ
る程度の高真空は必要であるが、真空の立ち上げは比較的簡単である。これらの利点は、測定対象のサン
プルの範囲を広げると共に、ユーザーの範囲も広げる可能性を持っている。 
  共鳴発光分光の研究対象となる内殻は、共鳴光電子と同じである。Si 2p(100eV), P 2p(135eV) B 
1s(188eV), C 1s(284eV), N 1s(410eV), O 1s(543eV)あるいは、遷移金属の 2p(400～950eV)、希土類金属
の 3d (100～190eV)などが主な対象となる。これ以外にも、ビームラインの設計によっては、遷移金属の
3p(30～75eV)や希土類金属の 3d (850eV～)なども、研究の対象になりうると考えられる。上に上げた準位
の中でも、Si 2p や O 1s、遷移金属の 2pの共鳴実験は、これまでも多くの研究なされ、今後も共鳴発光

 
 TiO2の Ti2p共鳴ラマン散乱。0eVに観測され
ているのが弾性散乱。縦の棒線は蛍光。何本も
の細い縦線で示されているのが、電荷移動励起
によるラマン散乱。顕著な偏光依存が観測され
ている[1]。 
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実験の中心であると思われる。つまり、発光実験で重要なエネルギー範囲は 100～1000eVである。 
  光電子とのコインシデンス実験も、有効性が指摘されつつまだ行われていない実験の一つである。発
光強度がコインシデンスの実験を可能にするレベルに達していない。これも、今後の高輝度光源の利用に
期待される分野の一つであろう。この実験には強度以外にも困難が付きまとう。まじめに光電子を測定し
ようと思うと、超高真空が必要となる。そのことによって、発光の簡便性の一つを失うことになる。発光
分光器は本質的に超高真空にしづらい面があるが、コインシデンス分光をやろうとするなら、分光器の設
計を根本的に見直す必要があるかも知れない。 
  発光の欠点は、強度が弱いことと、分解能が悪いことである。既に述べたように発光分光の進展を妨
げた大きな理由である。現状では、分解能が E/ΔE～1000程度で、一つのスペクトルに数十分から数時間
かかっている。昨今の進展目覚しい光電子分光と比較すると、一時代前のスペックであると言わざるを得
ない。発光の強度は、励起光の輝度に大きく依存する。高分解の測定では発光分光器のスリットは２０μ
ｍ程度に絞ってあるので、そのサイズのスポットにいかに強い光が来るかによって、測定される発光の強
度が決まってくる。強度が強くなれば更にスリットを絞って分解能を上げることが可能である。 
 

 概要 

  現在、PFで発光分光器は２台稼動している。物性研の BL-19Bはスタンダードな発光分光器で 30～
1200 eVをカバーしている。スリットを広めに設定しているので、明るい一方で分解能は悪い。もう一台
は BL-2Cの発光分光器で、偏光依存性の測定が可能となっている。入射光を軸にして、分光器全体が回転
する機構で、励起光の偏光に対して、polarizeと depolarizeの配置で測定が可能である。スリットを絞っ
てあるので、高分解能の実験が可能である。SPring-8で立ち上げ中の高分解能分光器を除けば、世界最高
レベルの分解能で測定が可能である。 
  将来的にこれらの分光器を一本化するとすれば、それぞれの分光器のニーズをまとめる必要がある。
分解能の点はスリット幅で決まるので、スリットが可変になるように分光器を新たに作り直せば対応可能
である。一方、偏光依存性は簡単ではない。現在、BL-2Cの分光器は差動排気のロータリーフィードスル
ーを用いて、真空を保ったまま回転が可能な機構になっている。しかし、重量のある分光器を回転させて
いるので、経年による劣化が激しい。回転部分だけでなく、回転時に振られる検知器やポンプ、あるいは
それらの付け根の部分などにも影響が及んでいる。現在はメンテナンスを簡略化する目的で、回転機構は
取り外している。人手と予算が割けるのであれば話は異なるが、それが不可能な現状では、余計なトラブ
ルを回避するために、このような大掛かりな装置はやめるのが賢明であると思われる。 
  さらに、発光分光器を回転させる場合には、発光点の形状が対称であるのが理想であるが、励起光の
スポットは通常出口スリットの方向に長くなっている。その結果、検知する方向によって強度が著しく変
化するという欠点になっている。 
  SPring-8では、８の字アンジュレータを用いることで、分光器を動かさずに偏光依存の測定が可能と
なっている。光源側で偏光が変えられると、測定器の構造がシンプルになり、トラブルが減ると共に、装
置の自由度が増すので、多様な測定が可能となる。また、上記のような偏光を変えることで強度が著しく
変化するようなことはなくなる*。PFの改造でも８の字アンジュレータの採用が望ましい。ただ、今回示
された８の字アンジュレータではエネルギーが低すぎるので、1000eV 程度の光が可能な８の字アンジュ
レータを希望する。 
 

 位置付け 

  発光の分野自体はまだまだ始まったばかりの測定法であり、やるべきことが多々ある。先端の研究に
絞って言えば、先に述べたように SPring-8 で新しい分光器が立ち上がりつつある。しかし、汎用の装置
は PF にある２台の装置だけである。現状では、とにかく一つでも多くの装置を作るべきであると考えら
れる。ビームラインの再編計画では、発光分光の装置は一本化される事になっているが、十分なマシンタ
イムが確保されることが望まれる。 
                                                      
* 8の字アンジュレータの特性から、偏光を変えたときに全く強度が変化しないとは考えられないが、桁

違いの変化は無いであろう。 
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  汎用の装置が PF の２台である現況では、新しいビームラインでの装置で、汎用性を排除する事は考
えにくい。しかしあえて特徴を出すとすれば、500eV以下のエネルギー領域であると考える。状況は他の
測定と同様であると思われるが、500eV 以上の領域では明らかに SPring-8 の方が有効である。具体的に
は、Si 2p, N 1s, C 1s, O 1sあるいは、前期遷移金属の 2p、希土類金属の 4dなどがあげられる。 
 

 計画する研究に必要とされる光の仕様、その優先度 

  発光分光器の分解能は高々E/ΔE～1000程度である。今後高分解能を目指すのも一つの解ではあるが、
装置の汎用性、光源の高輝度化に限界があることを考えると、あまり得策とは思えない。つまり、特に高
分解能にする必要は無く、現在 BL-2Cに設置してある分光器程度の分解能があれば、とりあえずは十分で
ある。将来的には、励起をもっと細かくすることのニーズが発生すると思われるが、他の測定ほどには分
解能を必要としていないのが現状である。それよりは、同じ分解能でより小さいスポットにより強い光が
照射されることの方が重要である。 
  発光分光器の分解能はスリットサイズで決まる。分解能を上げようとすればスリットを絞らざるを得
ず、結果として強度が犠牲になる。つまり、発光分光の効率を上げるためには、スポットサイズを小さく
することが最も重要である。現在の BL-2Cにおけるスリットサイズが２０μｍであることを考えると、更
なる高分解能を目指すためには、スポットサイズは１０μｍ以下であるのが望ましい。ただし、光強度を
落としてスポットサイズを小さくするのでは意味が無いので、高輝度のスポットである事が望まれる。 
 

エネルギー範囲： 90eV～1000eV（理想的には 30eV～1200eV） 
分解能： 全範囲で E/ΔE～10000以上 
スポットサイズ： 縦 10μｍ以下、横 100μｍ程度 

（横幅は小さいほうが良いが縦ほど厳密で無い） 
偏光： 可変（８の字アンジュレータ） 
その他： エネルギーが時間的に変動しないことが望ましい。 

 
 需要見込み 

  現在、BL-2Cの発光分光器では、少なくとも１０グループのユーザーが活動している。多くの重複も
あるが、BL-19Bでも９グループが活動しており、PF全体としては１３～４のグループが存在するものと
思われる。これに、活動を休止している旧ユーザーや潜在的なユーザーを加えれば２０程度のグループ数
に上ると思われる。 
  発光の実験は、清浄表面が重要でなく、基本的に測定時の超高真空も必要ない。表面敏感な光電子分
光などに比べて、比較的簡単にできる実験である。また、サンプルの導電性も必要なく、絶縁体の測定も
可能である。これらのことは、多くの潜在的ユーザーが使用可能であることを示している。装置自体が使
いやすい状態であれば、多くのユーザーが集まることが予想される。 
  ただ、発光実験の最大の欠点は、弱い強度である。現在の装置では一つのスペクトルを測定するのに
最低でも１０分、平均して 1時間程度必要である。長いものになると半日程度かかるものもある。このよ
うな状況では、ユーザーが増えようにもマシンタイムが十分に確保できないことが予想される。また、発
光分光器は発光点との位置関係でエネルギー校正が無視できないほどにずれるので、分光器を移動するこ
とはなるべく避けたい。分光器を移動しないことがデータの信頼性を上げ、ひいては発光実験の成果を上
げることに繋がると考える。更に、専任スタッフが存在せずユーザーが装置のメンテナンスをしている現
状が今後も変わらないとするならば、立ち上げ等の作業はできるだけ少なくしていただきたい。理想とし
ては、ビームライン（あるいは実験ステーション）を占有できることが望まれる。振り分けミラー等で装
置を替えられるのが理想であると考える。 
 
 
[1] Y. Harada, T. Kinugasa, R. Eguchi, M. Matsubara, A. Kotani, M. Watanabe, A. Yagishita, and S. 
Shin, Phys. Rev. B61, 12854 (2000). 
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4.8 生体軟 X線イメージング 
 

東海大学・工学部 伊藤 敦 

物質構造科学研究所・PF 小林 克己 

 

4.8.1 はじめに－軟 X線イメージングの特徴 

生命の基本単位である細胞は、10nm-1μm の微細構造からなる機能性構造体である。従って、生命

活動の本質を理解するには、このようなサブミクロン構造の存在形態を機能と関連させて明らかにす

ることが必要である。電子顕微鏡は高分解能ではあるが、水を含んだ生理的な状態の細胞を観察する

ことは難しい。一方、光学顕微鏡は、サブミクロン構造を明らかにするには分解能が不足している。

軟 X線顕微鏡観察に期待されるのはこの部分にある。軟 X線顕微鏡観察の特徴をまとめると以下のよ

うになる。 

1）数ミクロンから数十ミクロンの厚い試料をそのまま観察できる。 

2）水を含む状態で観察できる。とくに水と生体分子の吸収係数の差が大きい波長領域（炭素の K吸収

端 4.5nmから酸素の K吸収端 2.3nmにわたる範囲で、“水の窓”とよばれる）を利用するとコント

ラストのよい画像が得られる。 

3）分解能は顕微鏡の光学系にもよるが、現在 10-500nmにある。従って光学顕微鏡と電子顕微鏡の中

間に位置し、数十 nmの分子複合体（超分子、染色体の微細構造など）の観察に有効と考えられる。 

4）X線顕微鏡特有な観察方法として、元素の吸収端を利用した元素マッピング、吸収端近傍の吸収微

細構造（XANES）のピークが化学結合に特有であることを利用した分子マッピングが行われている。

構成物質の X線吸収特性を利用したイメージングは、スペクトロマイクロスコピーと呼ばれている。

軟 X線領域では、この手法は C, N, O, P, Sなどの軽元素にも有効であり、蛍光 X線を利用した方法

にくらべての大きな特徴となっている。 

 

4.8.2 展開するサイエンスと位置づけ 

本計画の目的は、主に C, N, Oなど軽元素で構成される生体試料の高分解能ナノイメージング分析
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を行うための装置開発とそれを用いて医学・生物学への応用への展開を図ることである。イメージン

グ分析とは、微細構造観察のみならず、ナノ領域の元素分析、化学結合分析などスペクトロマイクロ

スコピーも含む。このような軟 X 線顕微鏡を用いた化学状態分布解析は、厚い試料そのままを対象に

して、軽元素のイメージングを 100nm以下の高分解能で可能とする唯一の手法として認められている。

実際海外の放射光施設では、米国、ドイツにすでにマイクロビームを走査する方式のスペクトロマイ

クロスコピー用軟 X 線顕微鏡装置が複数常設されており、生命科学や高分子化学、環境科学など広範

な分野で軽元素分布解析がルーチンに行われている。しかしながら、国内には常設、非常設を問わず

一台も存在しない。早急な整備が強く望まれる。 

 具体的な課題例として以下のようなテーマが挙げられる。 

1）染色体、分子モーター、分裂装置など、機能をもった分子複合体（分子機械）の構造解析。これら

の高分解能観察には、CTによる 3次元観察法、XANESピークを利用して構成分子を識別する化学

マッピング（例えば DNAとヒストンタンパク質）などを合わせて取り組む。 

2）生体機能維持に重要な Ca, P, Sなどの微量軽元素の細胞内分布、病的細胞内における高分解能元素

分布（例えばアルツハイマー細胞における Ca あるいは Ca 化合物の分布、Fe など重金属元素の分

布など）解析。 

3）生体とポリマーの複合体の分布解析。例えば人工関節、人工血管などでも組成の違いから両者を区

別することによってそれぞれの分布と相互作用の状態が観察可能となる。 

 なお、本装置は、生体試料ばかりでなく有機高分子試料、土壌などの環境試料にも適用できるため、

生命科学以外の多くの分野からの利用が期待される。 

 

4.8.3 実験装置概要 

開発する装置は、X 線顕微鏡の種々のタイプのうち、海外の放射光施設にて化学状態分析に実績の

ある走査型軟 X 線顕微鏡が、高輝度アンジュレータの活用の点でも最適である。この顕微鏡装置に、

厚い試料が分析可能という利点を最大限に生かすために CT 装置を組み込む。さらに、走査型のマイ

クロビームを光軸方向に移動させる機構を設けて、投影型（点光源からの発散ビーム中に試料をおき

拡大投影像をえる方式）による観察も可能とする。投影型は、広い視野と深い焦点深度により 3 次元

68



 

観察にとくに有効であることが知られている。投影型によって目的とする視野を定めてひきつづき 3

次元観察、さらにその部分に対して走査型による微小領域化学分析を行うことが可能である。こうし

て先行する欧米の装置にない特徴を付加した分析顕微鏡建設を目標とする。 

 なお、試料まわりの設備として、複数回の露光において生理状態の構造を維持するための急速凍結

装置、また、試料を準備するための細胞培養設備、細胞観察設備、試料調製設備などが必要である。 

 

4.8.4 ビームライン仕様 

利用エネルギーは 100-1000 eVの範囲で、C, O, N, Ca, P, S, Fe等の生体に重要な元素の Kあるい

は L 吸収端をカバーすることができる。分解能に関して、たとえば DNA のイメージングへの利用が

期待される N吸収端 XANESで観察される 2つの共鳴ピークの分離は E/ΔEが 1000程度で可能であ

るが（我々の測定）、Buckleyらによれば、カルシウム L吸収端における XANESの吸収ピークの高さ

はＸ線のエネルギー分解能に大きく依存し、5000程度以上は必要であるという推定がある（Buckley et 

al., Rev. Sci. Instrum., 66, 1322, 1995）。従って、分解能を高くすれば、観察画像のコントラストをさ

らに強調できるという理由から、光源のエネルギー分解能としては 5000以上を目標とする。 

 ビーム強度は、50nm分解能での観察には約 5x1013 photons/mm2程度が必要となる（Sayre et al, 

Ultramicroscopy, 2, 337, 1977の方法を我々の場合に適用して求めた）。以上をまとめると次のように

なる。 

エネルギー範囲：100-1000 eV 

エネルギー分解能：E/ΔE>5000 

ビーム強度：>1012 photons/mm2/sec（試料位置での推定値） 

偏光特性：直線偏光 

その他に、ビーム位置が安定していることを付け加えたい。ビームの変動は視野内の光強度変化につ

ながり、特に定量的な分析の場合問題となるためである。 
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4.9 多電子励起分子の探索とその量子ダイナミクスの解明 

 

東京工業大学大学院理工学研究科化学専攻 河内宣之 

4.9.1．目指すサイエンス 

多電子励起分子とは、2個以上の電子が同時に励起された分子のことである。したがって、その分子

の第1イオン化ポテンシャル以上のエネルギーをもつことになり、イオン化連続状態と結合している。

多電子励起分子では、励起された電子の原子核からの平均距離が大きくなり、クーロン引力は、格段

に小さくなる。その分、電子どうしのクーロン斥力が重要となり、決まった分子軌道に電子をはめ込

むという一電子平均場近似が、あやしくなると予想される。また、状態どうしが、密に存在するので、

Born-Oppenheimer近似(BO近似)の破綻も予想される。このように多電子励起分子は、基底電子状態

や、低い電子的励起状態で威力を発揮する一電子平均場近似や BO 近似が破綻すると予想される、極

めて興味深い研究対象である。多電子励起分子の存在を実験的に確かめ、それが示す量子ダイナミク

スを正しく理解することは、上記二つの近似を越える新しい枠組みの構築を促すことになる。すなわ

ち、多電子励起分子とは、新しい物理化学を打ち立てる可能性を秘めた、魅力ある対象である。一方、

多電子励起分子を物理の立場から眺めると、取り扱いにくい問題の典型とされる、クーロン力の支配

する有限量子系に他ならない。このように多電子励起分子とは、化学と物理の融合した現代的な問題

であるといえる。ところが、ほとんどの分子について、2電子励起状態の存在そのものが、未だに曖昧

としている。3電子以上の電子が励起した状態については、なおさらである。多電子励起分子の探索と

その量子ダイナミクスの解明は、実験的にも理論的にも、まさにこれからの重要課題である。実験上

の問題は、多電子励起分子を如何に高感度で観測するかである。 

4.9.2．これまでの研究の流れ 

最近、我々のグループは、多電子励起分子の研究において、大きな貢献を成し遂げた。たとえば、

CH4の 2 電子励起状態が、一電子平均場近似から予想されるよりもはるかに大きな役割を、励起水素
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原子生成において果たすことを、見出した。1) 図 1に、CH4の光励起に起因する Balmer-βけい光放

出断面積を入射光子エネルギーの関数として示す。 
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緑（左）のピークが 1電子励起状態に由来し、赤（右）のピークが 2 電子励起状態に由来する。一電

子平均場近似からは、“1光子吸収による 2電子励起は、1電子励起に比べてずっと弱い”、が導かれる。

ところが図 1 は、明らかにその予想に大きく反している。このエネルギー領域では、一電子平均場近

似が破綻しているらしい。我々の方法のポイントは、イオン化の寄与を含まない Balmer-βけい光放出

断面積を入射光子エネルギーの関数として測定したことにある。すなわち妨害となるイオン化の寄与

を排除したことにより、中性の 2 電子励起状態の姿を浮き彫りにすることができた。それでは、この

ような実験をより高エネルギー領域にまで拡張してはどうであろうか? 例えば、3電子励起状態を観測

することができ、一電子平均場近似が破綻していることを示す、より確実な証拠をつかむことができ

るかもしれない。ところが実際には、そうはならないであろう。というのは、そのようなエネルギー

領域では解離性イオン化、例えば H(n = 4) + CH3+、の寄与が支配的になり、多電子励起状態に起因す

る共鳴ピークが隠されてしまうことが、容易に想像されるからである。このような困難さを克服し、

魅力ある多電子励起分子研究の切り札として我々が提案するのが、(1 光子吸収, 多光子検出)実験であ

る。 

4.9.3．提案と期待される展開 

多電子励起状態を高感度で観測するための鍵は、妨害となる解離性イオン化過程の寄与を排除した

断面積を、入射光子エネルギーの関数として測定することにある。図 1 の手法では、一つの光子のみ

図 1 CH4の光励起に起因する Balmer-βけい光放出断面積と入射光子エネルギーの関係 
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を測定したので、解離性イオン化の寄与が紛れ込む余地があった。それを排除するためには、中性解

離種から放出される光子を同時計測すればよい。すなわち、(1光子吸収、多光子検出)実験である。我々

は、その実現に向けての第 1段階として、非分散型(1光子吸収, 2光子検出)実験を開始した。2)その実

験装置の概略を図 2 に示す。入射放射光の電気ベクトル上に互いに向き合うように配置された二つの

真空紫外光検出器により、二つの中性解離原子から放出される二つの光子を同時計数し、2光子放出の

2重微分断面積を入射光子エネルギーの関数として測定する。この方法によれば、解離性イオン化のし

きい値を超えてなお、その妨害を排除しつづけることができる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ただしこの手法でも、万能ではない。というのは、さらにエネルギーを上げつづけると、中性解離

原子がけい光を放出するだけではなく、解離イオンもけい光を放出する過程が、起こり始めるからで

ある。そこで提案するのが、分散型(1 光子吸収, 2 光子検出)実験である。図 2 においては、真空紫外

光検出器の感度曲線により、いわば粗く分光するだけであったが、それらを二台の真空紫外分光器(2

次分光器)に置き換え、けい光を分散させる。そして時間分解型位置敏感検出器により、光子が到着し

た位置とその時間を知る。もちろんこの位置は、けい光波長を与える。このようにして(波長, 時間)デ

ータを得る。最後に、二つの(波長, 時間)データの同時性を 2次元同時計数システムによって判断する。

このようにすれば、波長の観点で、中性解離原子のけい光と解離イオンのけい光を区別できるので、

二つの中性解離原子の放出する 2 光子放出の 2重微分断面積を入射光子エネルギーの関数として測定

できる。2原子分子に対しては、イオン化の寄与が紛れ込む心配は、いかなるエネルギー領域において

 

入射放射光 

電気ベクトル 

増幅器 増幅器

真空紫外光検出器

真空紫外光検出器
Siフォトダイオード

同時計数装置 

光子光子

図 2 非分散型(1光子吸収, 2光子検出)実験の概略
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も、全くない。多原子分子においても、紛れ込む程度は、非分散型(1光子吸収, 2光子検出)実験に比べ

て、ずっと減少する。もちろん非分散型(1光子吸収, 2光子検出)実験とは異なり、大強度の挿入光源の

使用が必須である。また二台の 2 次分光器が、入射放射光の電気ベクトルに対して、鉛直面内で回転

することができるようにしておけば、放出される 2 光子の角度相関の測定も可能となる。もちろん入

射放射光の電気ベクトルの向きが可変であれば、ずっと実験がやりやすくなる。この角度相関の測定

は、多電子励起分子の量子ダイナミクスの解明において、重要な役割を果たすであろう。分散型(1 光

子吸収, 2光子検出)実験により、おそらく 3電子励起分子、4電子励起分子、、、が、次々と見出され、

それらの存在をめぐって、理論研究も格段に進歩するであろう。そして、多電子励起分子の量子ダイ

ナミクスという、新しい物理と化学の分野が誕生する可能性が秘められている。 

4.9.4．必要とされる放射光 

本提案では、価電子の多電子励起を対象としている。2光子放出過程のしきいエネルギーは、おそらく

20eV付近あるいはそれ以上にありそうである。ただし本実験の成否は、二台の 2次分光器の念入りな

調整にかかっているが、その調整は、けい光放出断面積の大きな 10-20eVの領域で行う必要がある。

結局、必要とする光子エネルギーの範囲は、10-100 eVである。したがって BL13の A, B両ブランチ

を使用する必要がある。特にそれらのはざまのエネルギー領域が重要となりそうである。表 1に 2001

年 5月の合同 UGミーティングの議論およびその後の進展も含めて、本提案で必要とされるビームラ

インの仕様を示す。 
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表 1 分散型(1光子吸収, 2光子検出)実験からの BL13に対する要求 

分光器 光子エネルギー 光量とエネルギー分解能 その他 

直入射 

(Aブランチ) 
10－40 eV 1013光子/秒(分解能 104)

斜入射 

(Bブランチ) 
30－100 eV 1012光子/秒(分解能 104)

直線偏光(電気ベクトルの向き可変)、

ス ポ ッ ト サ イ ズ

0.1mm(縦)×0.5mm(横)以内、フォーカ

ス位置可変にして、実験装置の串刺し

常時設置に対応可能 
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4.10 原子分子の多重電離過程 
 

物質構造科学研究所放射光科学研究施設 伊藤健二 

 

原子分子は私たちが日常出会う物質の基本構成要素であり原子分子の物理化学的性質を詳細に理解

することは、身の回りに存在する物質の物性を正しく把握するためまた新物質を設計・創製するため

にも非常に重要である。さらに原子分子の励起状態あるいは電離状態であるイオンのダイナミクスを

研究することは、高層大気、星間雲、惑星大気、プラズマなどの物理化学系を正しく理解するために

は必要不可欠な知見を与える。このような理由から、地道にしかし確実に、原子分子に関する基礎研

究は行われている。最近では、放射光利用技術の進歩に伴い、赤外から X 線領域の強力な放射光によ

る原子分子の励起・電離過程、その後続過程について精密な研究が行われている。たとえば、内殻電

子の光電離過程およびその後続過程を考えてみる。対象の内殻電子の結合エネルギーより大きなエネ

ルギーの光を吸収すると、内殻電子は余剰エネルギーを持ち光電子として放出される。それと同時に

内殻ホールが形成される。内殻ホールは短寿命（フェムト秒のオーダー）で外殻の電子により埋めら

れる。その際の余剰エネルギーは蛍光として放出されるか、他の外殻電子に移りオージェ電子として

放出される。光電子とオージェ電子を放出した原子分子は 2価イオンであるが、オージェ過程により 2

個の電子が同時に放出される場合も考えられる。この場合は 3価イオンとなる。これらの 2 価あるい

は 3価イオンは、内部エネルギーによってはさらに 2回目あるいは 3回目のオージェ過程を引き起こ

すこともあり、このようにして内殻電子の光電離過程からさらに高い電荷を有する多価イオンが生成

すると考えられる。多価イオン生成過程を研究する手段として有効なのはオージェ電子分光である。

多価イオン生成で観測されるオージェ電子スペクトルは希ガス原子の場合でさえ大変複雑であり、単

純なスペクトル解析から電子の相関について情報を得ることは困難で、中間状態あるいは終状態のエ

ネルギー状態および生成ダイナミクスに関する知見を得ることは非常に難しい。①そこで、本申請で

はこの困難を克服するために、多価イオン生成過程で放出される電子のコインシデンス測定（同時測

定ともいう）により、始状態から終状態までのオーバーオールな反応過程を明らかにすることを目的

とする。すなわち、終状態にいたるまでに放出される電子同士の関連付けから中間状態を明らかにす

ると共に終状態生成の有効な過程を発見することを目的とする。ここでいうコインシデンス測定とは、

例えば N重電離過程において、N個の電子が 1エベントから放出されたことを認識して測定すること

である。さらに、ここに申請する測定手段は、オージェ過程を含まない１光子吸収で 2 個あるいは 3

個の電子が同時に電離される過程（直接二重、三重電離過程）にも適用することができる。電気双極

子遷移では 1 光子吸収では 1 個のみの電子の遷移が可能であるが、電子相関によりこのような多重電

離が起きると解釈されている。このような多重電離により放出される二電子間の角度相関に関する報

告はあるが、エネルギー配分に関する詳細な測定はない。ここで重要なのは、N 重電離過程における

N 個の電子のコインシデンス測定を行うことである。このために高い捕集効率を有する磁気ボトル付

飛行時間型電子エネルギー分析装置を製作する。光源としては、大強度でパルス特性を有する放射光

を用いる。始状態から終状態に至る経路は複数で終状態は単一ではないことも予想され、ここで提案

する方法により原子分子の N重光電離過程の鳥瞰図が得られることになる。また、終状態が生成され

る重要な過程が一目瞭然であることは付け加えるまでもないことである。多価重イオンの産業利用の
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hv

gaz nozzle

magnet

solenoid

electron
detector

e-

図1．強力磁場を用いた電子捕集システムの概略

可能性が指摘されているが、ここで提案している研究は必要な多価イオンの選択的生成に大きな寄与

をすると期待される。 

ここで述べた研究を

遂行する一つの方法と

して、磁力線により生成

する電子をすべて検出

する、いわゆる磁気ボト

ルが上げられる。図１は、

その概略を示す。ガスノ

ズルから噴出する試料

ガスと単色化された放

射光の衝突点で生成す

る電子は強い磁力線（約

5000ガウス）に巻きつけ

られて飛行管へと導か

れる。長さ2mの飛行管

内はソレノイドにより

およそ10ガウス程度の

均一弱磁場に保たれており、また電界フリーである。飛行管の末端には電子検出器によりが設置され

る。このようにして電子を集める装置は磁気ボトル(Kruit & Read, J. Phys. E16, 313 (1983)) と呼ばれて

いる。この装置は強い磁場により全立体角に放出される電子を検出することが可能である。さらに磁

場の勾配を大きいため、電子の初速と飛行管内での速度はほぼ等しい。従って、電子の飛行時間を測

定することにより電子エネルギーを求めることができる。 

 ここで展開できる研究内容をもう少し詳細に述べることにする。 

１） 原子の多重電離過程の研究 

 3個の電子の同時測定は技術的にも非常に難しく、原子分子過程への適用例は皆無に近い。私たちは、

しきい電子とオージェ電子の同時測定法を用いて Xeの d4 ホール状態の崩壊過程に関する研究を行

った（Phys. Rev. Lett., 87, 053001 (2001)およびJ.Phys.B35, 3265-3295 (2002)）。残念ながら、 
−−−+−∗+−+ ++→+→ fastthth eepXeeXedXe 3321 )5()4(    ：2段階オージェ過程 

−−−+−+ ++→ fastth eepXedXe 331 )5()4(         ：ダブルオージェ過程 

次の二つの過程を絞りきることができなかった。ここで、 −
the はしきい電子である。 −

faste は速い電子で

そのエネルギーは 1)4( −+ dXe と 33 )5( −+ pXe のエネルギー差E13になる。ダブルオージェ過程では電子

エネルギーはゼロからE13にわたり分布すると考えられるが、しきい電子とオージェ電子の同時測定法

ではこのようなスペクトルを観測することができない。本申請の測定法を用いることによりこの二つ

の過程を識別できることが可能となる。ダブルオージェ過程は2段階オージェ過程より優先的に起きる

という理論的予測もあるが、申請者の知る限り実験的検証は行われていない。また、ダブルオージェ

過程からの電子のエネルギースペクトルに関する信頼性の高い測定も行われていない。従って、(1)光

電離により Xeの d4 ホール、Kr の d3 ホールを生成し、3電子の同時測定からこれらの内殻空孔状態

の崩壊過程により放出される電子のエネルギースペクトルを測定し、(2)2段階オージェ過程とダブルオ
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ージェ過程の識別を行う。 

 放射光利用研究技術の発展に伴い、原子の内殻光電離から3価以上の電荷を有する多価イオンが生成

することが知られるようになったが、その中間状態についてはほとんど知られていない。これは多価

イオンに至るまでに放出される電子を同時に観測することが困難であったことに尽きる。従って、(3)

主として希ガス原子をターゲットとし内殻光電離から終状態である多価イオンに到達する間に放出さ

れる電子を全て同時に測定し、(4)中間状態および終状態を明らかにし、(5)多価イオンの異なる生成経

路およびその分岐比を求めると同時に多価イオン生成の重要な経路を示す。 

 

２） 分子の多重電離過程の研究 

 分子多重電離では解離が同時に起きるため、電子のエネルギースペクトルは非常に複雑なものにな

ることが予想される。多くの分子では30－40eVで2電子を放出する過程が開ける。二原子分子 ABで表
すと、この二重電離過程では 

(1) 直接二重電離過程： )2(22 −++−+ ++→+→+ eBAeABhAB ν  

(2) 段階的二重電離過程その１： )2(22 −++−+−∗+ ++→+→+→+ eBAeABeABhAB ν  

(3) 段階的二重電離過程その２： −++−∗+−∗+ ++→++→+→+ eBAeBAeABhAB 2ν  

 

などが起きると考えられる。従来の研究では、これらの過程の重要性を指摘するだけのものが多く、

これらの過程に関する定量的な研究は少ない。測定される電子スペクトルは、(1)の過程ではゼロから

)]([ 2+− ABEhν まで広がりを持ち、(2)では )]([ ∗+− ABEhν と )]()([ 2+∗+ − ABEABE の二つのピー

クを示す。(3)でも )]([ ∗+− ABEhν と )]()([ +∗ − BEBE の二つのピークを持つが、後者は入射光エネ

ルギーが変化しても変わらない。このように、本申請で提案している実験装置で観測される電子スペ

クトルから、二重電離過程に関する詳細な知見が得られる。さらに、内殻光電離過程を視野に入れ、“１）

原子分子の多重電離過程の研究”で述べたような研究に発展させる。分子では多くの場合、解離生成

物がエネルギーを持っていくことを考慮すると、入射光エネルギーと全電子のエネルギー総和の差か

ら直接的に終状態の結合エネルギーを求めることはできない。しかしながら、全ての電子を同時に測

定することにより、従来では困難であった貴重な情報が入手可能になることは間違いのないことであ

る。すなわちオーバーオールな電子分光により分子の光電離過程のダイナミクスを解明することが可

能となる。 
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4.11 超低エネルギー電子－分子衝突実験 
東工大院理工 A、上智大理工 B 北島昌史 A、田中 大 B 

 

サイエンス 

10meVのエネルギーの電子は、その de Broglie波長が 122Åにもなり、それは原子・分子のサイズ

と比較すると極めて長いものであり、このような“超”低エネルギー電子と原子・分子の衝突ダイナ

ミックスは量子論に支配されることが予測される。このエネルギーは、温度に換算すると 115K に相

当し、このことから、“Cold Collisions（冷い衝突）”という言葉が最近使われるようになってきてい

る。これら超低エネルギー領域の電子の振る舞いは放射線科学（特に生体分子損傷メカニズム）、放射

線生物学、惑星上層大気、星間ガス、プラズマを理解するために本質的であることはで周知のことで

ある。 

従来、数 eV以下の低エネルギー領域の電子と原子・分子の相互作用はスウォーム法、アフターグロ

ー法、パルスラジオリシス法等で研究されてきた。それらの方法では、個々の衝突現象が標的粒子の

熱運動エネルギーに依存するボルツマン因子で平均化されているため、いわゆる single collision（一

回衝突）の事象を直接測定していることにはならないのである。一方、single collision 条件下の実験

では、一般に比較的簡単に各励起素過程の現象を直接測定することが可能である。また、電子と標的

粒子との衝突エネルギーが標的粒子の温度で支配されているスウォーム実験に対し、single collision

条件下では標的粒子の温度と衝突エネルギーとは独立であることも大きな特徴である。しかしながら、

これまでは、数 100meVが実際に実験可能な衝突エネルギーの下限であると考えられていた。それは、

電子発生源として使われる熱電子放出法に起因する、空間電荷制限、エネルギー分解能と電子ビーム

強度の相反関係等々、実験における本質的な限界があるからである。 

これまで最も一般的な電子ビーム源は熱フィラメントであり、フィラメントからの放出電子を静電

型エネルギー選別器を通して電子ビームのエネルギー幅を抑えていたが、この手法では 10 meV 以下

のエネルギー幅で気体分子との衝突実験を行えるだけの強度を得るのは極めて困難であった。これに

替わる手法として考案された光電子を電子ビーム源として用いる方法は比較的長い歴史を持ち、

Gallagherらが He-Cdレーザーを光源に準安定状態の Ba原子のイオン化による方法をはじめて報告

したのが 1974年である 1)。Chutjianらは Heランプからの光を分光器により分光した真空紫外光を用

いて基底状態の Kr原子を光イオン化し、その光電子と SF6, CCl4の衝突による負イオン生成断面積を

測定し 1985年に報告している 2)。これらの実験に対し、近年のレーザーや放射光の著しい発達は、光

電子を電子ビーム源とする方法で非常に低エネルギーでエネルギーの揃った電子ビームを制御する実

験技術が確立されつつある。Fieldらは、放射光からの単色化真空紫外光により Arを光イオン化し、

数meVから数 100meVの超低エネルギー電子衝突実験を single collision条件下行う方法を確立して

いる 3)。 

このようなエネルギー領域での電子－分子衝突では、多くの分子について数 eV 領域の 100 倍から

1000倍以上という非常に大きな電子付着断面積が報告されており負イオン生成や電子エネルギー緩和
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過程を知るうえで重要である。さらに、弾性散乱断面積がエネルギーの低下とともに急激に増大し、

従来の理論で予想されるよりもはるかに大きな値を示すなど興味深い過程が多く存在する 4,5)。 

ところで、これらの新しい実験手法は従来の実験手法では到達し得なかった超低エネルギー領域で

非常に高い分解能での実験を可能にしたが、電子衝突全断面積測定のみで散乱電子の角度分布やエネ

ルギー分布についての測定例は報告されていない。これは、光電子生成のための光源の輝度からくる

制限によるものである。本提案は PF増強計画により新設されるアンジュレーターからの高強度光を利

用することで、大強度で単色性の良い超低エネルギーの電子ビームを生成し、超低エネルギー電子・

分子衝突における散乱電子の角度分布およびエネルギー分布を測定することにより角度微分断面積を

得るものである。それぞれの衝突過程における角度微分断面積を得ることは、これまでの全断面積測

定の結果に基づいて構築されてきた Cold collisionの理解から新たな段階へと進めることになり、この

ことにより Cold collisionの全貌が解明されるものと期待される。 

 

概要 

実験装置の概略図を図１に

示す。装置は、電子ビーム源

となる光電子を生成するイオ

ン化領域と生成した光電子を

引出て電子ビームとする引出

レンズ、電子を標的分子と衝

突させる衝突領域、散乱電子

のエネルギー選別を行う飛行

時間型エネルギー分析器およ

び 2 次元位置敏感型検出器から構成されるものを用いることを計画している。イオン化領域では電離

しきいエネルギー近傍の高分解能単色化放射光により希

ガス等を電離する。生成した 0eV 近傍の光電子を引出レ

ンズ系でビームとし衝突領域に収束させ、ノズルより噴出

する分子線と衝突させる。散乱された電子は飛行時間型エ

ネルギー分析器により検出され、その散乱角は検出器上の

検出位置により計測される。近年の位置敏感型検出器の性

能向上と大容量の記憶メディアの登場で、散乱電子の角度

およびエネルギーの２次元測定が容易になりつつあること

から、放射光のシングルバンチモードを活用することで、

飛行時間型エネルギー分析器と２次元型検出器を用いて、

超低エネルギーから数 eVまでの領域での 1meV以下の高

分解能の角度微分断面積測定が可能である。 

仕様 

エネルギー 10-25eV 

スポットサ

イズ 
100×20μm 

位置変動 <10μm 

分解能 
<1meV at 

15.76eV 

安定度 <0.2meV 

フラックス 1014photons/sec

放 射

イオン化

引出レン

衝 突

飛行管 

2次元検出

ノ

図１ 超低エネルギー電子衝突実験のための実験装置の概略

表１ 必要と考えられる光の仕様
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この手法では、真空紫外領域での大強度で波長可変の光源が必要であり、光電子から得られる電子

ビームのエネルギー幅は入射光のバンド幅およびスポットサイズに依存する。また、回折格子、ミラ

ー等の熱負荷や振動によるビーム位置の変動に対しても非常に敏感になるため、実験装置とビームラ

インのアラインメント等について放射光施設側のバックアップが不可欠である。本実験で必要と考え

られる光の仕様を表１に示した。BL13 を想定して計画されている周期長 100mm のプラナー型もしく

はフィギュア 8型の挿入光源で十分達成可能である。また、BL13に想定されている直入射分光器との

組み合わせが最適であると考えられる。 

 

位置付け 

放射光を用いて、光電子を電子源とした電子衝突実験は、現在 Field らが、ASTRID (Aarhus 

University, Denmark)において 580 MeV リング＋アンジュレーター＋斜入射分光器という組み合わ

せで実験を行っている 4)。ASTRID は小型の多目的リングで専用の放射光リングでは無いため、光源

としての性能は国内の放射光専用リングに比べて見劣りするが、挿入光源を使用していること、分光

器を含めて専用ビームラインとして設計・製作されているところは注目される。彼らの実験のエネル

ギー分解能は~1 meVという値が報告されており、これは超高分解能の光電子分光実験に匹敵する値で

あり、超低エネルギーの電子－分子衝突であるだけでなく、非常に分解能の高い実験であることでも

注目される。 

Field らの実験は透過減衰法による測定であり超低エネルギー領域での電子衝突の全断面積を測定

しているが、より本質的な情報を与える角度微分断面積の測定は行っていない。これは、一つには、

光源の光量が不足しているためで、高分解能の角度微分断面積測定には安定した高輝度光源が不可欠

である。本提案は、PF増強計画により新設されるアンジュレーターからの高強度光を利用することで、

従来不可能であった超低エネルギー電子－分子衝突における衝突過程ごとの角度微分断面積測定を系

統的に行うことである。 

量子効果が支配する超低エネルギー領域における電子－分子衝突過程は、実験で得られた全断面積

とこれまでの理論で予測された結果と異なる系がいくつも報告されており、その詳細メカニズムは未

だ解明されてはいない。本提案で得られる研究結果は、量子効果が支配する Cold collisionの解明に本

質的に必要なものである。 

 

参考文献 
1). C. Gallagher and G. York, Rev. Sci. Instrum. 45 662 (1974) 

2). A. Chutjian and S. H. Alajajian, Phys. Rev. A 31, 2885 (1985)Field, S. L. Lunt, and J.-P. Ziesel, 

Acc. Chem. Res. 34, 291 (2001) 

4). Field, N. C. Jones, J.-P. Ziesel, and T. A. Field, Phys. Rev. A64 22708 (2001) ;Few-Body Systems 
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4.12 機能性物質の超高分解能光電子分光 

東京大学大学院新領域創成科学研究科 藤森 淳 

 

１．はじめに 

 超伝導，巨大磁気抵抗，金属‐絶縁体転移など，強相関電子系に特有な物性や機能を担っているの

は，それらの物性が発現する温度（通常は低温）における，フェルミ準位近傍の低エネルギースケー

ルにおける電子状態である．これらの電子状態を直接観測し，その温度依存性，運動量依存性，物質

依存性等を明らかにすることは，機能性物質の設計・創成につながり，物質科学に於いて非常に重要

な役割を果たすことが期待される．本利用研究は，フェルミ準位近傍の電子構造の微細構造を，非常

に高いエネルギー分解能を持つ光電子分光実験によって明らかにするものである．研究対象は，超伝

導，巨大磁気抵抗，金属‐絶縁体転移を示す超伝導酸化物，有機導体，重い電子系などの強相関物質

で，フェルミ面の各部分における光電子スペクトルを超高分解能で測定する.したがって，本研究は，

強相関系のバンド構造とフェルミ面を系統的に研究する「角度分解光電子分光」と相補的であり、並

行して実行されるべきものである。 

 

２．実験および装置の概要 

励起光のエネルギー範囲：10 - 40 eV 

偏光：直線偏光 

測定装置：高分解能角度分解光電子分光装置 

エネルギー分解能：2 meV 

角度分解能：+/- 0.1 度 

試料温度：3～350 K 

 

３．研究内容 

3.1  超伝導体 

 高分解能光電子分光はここ１０数年の間に，銅酸化物高温超伝導体の研究手段として飛躍的に発

展した (1)．なかでも，高温超伝導体の超伝導ギャップがｄ波の対称性をもっていることを最初に

明確に示し，また理想的なｄ波からのずれを明らかにのも高分解能角度分解光電子分光であった．

これらの成功には，高温超伝導体の臨界温度が高く，超伝導ギャップが大きかったのが幸いしたが，

他の超伝導体では一般にギャップが小さく，必ずしも光電子分光が威力を発揮できるとは限らない．

広範な超伝導体を研究対象とし，物質科学により深く貢献するには，さらに高い分解能が必要であ

る． 

本利用研究では，1～2 meV に迫る超高分解能と液体ヘリウム温度以下の試料冷却により，通常超

伝導体を含む低い臨界温度を持つ超伝導体のギャップの温度依存性と運動量依存性を詳細に測定す

ることを目指す．研究対象は，Ｃｏ酸化物超伝導体（図１），合金系超伝導体（MgB2，A15 型化合物
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など），有機物超伝導体，フラーレン超伝導体，重い電子系超伝導体，遷移金属ダイカルコゲナイド

などである．本利用研究では，超伝導ギャップ（図１）ばかりでなく，超伝導発現機構と深く関係し

ていると考えられるフェルミ準位付近の微細構造として，フォノンや磁気励起によると考えられるキ

ンク構造，フェルミ準位付近の高い状態密度，重い電子系超伝導体における近藤ピークとｆバンドの

分散なども詳細に調べ，超伝導機構の解明を目指す． 

         

図１ コバルト水和酸化物超伝導体(c)と関連物質(a),(b)のフェルミ準位

近傍の高分解能光電子スペクトル (2)．数十Ｋ～数Ｋで開く数 meV の超伝導

ギャップの形状を正確に測定することによって，超伝導オーダーパラメータ

の対称性を調べることができる．このスペクトルはレーザーを光源としてい

るが，放射光を用いて同程度の分解能を得ることが可能である． 

 

3.2 磁性体 

 近年，ナノ磁性体や巨大磁気抵抗を示す酸化物や磁性半導体に大きな関心が集まっており，ナノ

テクノロジーの中核技術の一つとして，酸化物エレクトロニクス，スピンエレクトロニクスの創成

の期待が高まっている．従って，実用に耐える新物質・新材料開発と，その指針を与える物性発現

機構の解明が急務となっている．しかし，磁性酸化物，磁性半導体においては，従来の強相関物質

の延長線での電子構造研究だけでは不十分で,電子－フォノン相互作用，ランダムネスの効果，不均

一性も絡まった電子状態の解明が必要になっている．このためには，超高分解能光電子分光により，

電子－フォノン相互作用やランダムネスの効果が電子状態にどのような影響を及ぼしているかの情

報を得て，物性発現機構（とくに，伝導機構，磁気－伝導結合機構，伝導と結合した強磁性発現機

構）を解明する必要が高まっている．  

 本利用研究では，高いエネルギー分解能と超低温から室温にいたる温度可変性を利用して，巨大

磁気抵抗物質のフェルミ準位付近の電子状態を詳細に調べることを行なう．（図２は，最近行われた

GaMnAs のフェルミ端の検出であるが，目的達成のためにはさらに高い分解能が必要である．）電子－
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フォノン相互作用の効果，ランダムネスのもとでの電子状態など，基礎物理学的における未解決の

重要課題であり，材料利用にも深く関わる電子状態の本質を明らかにすることを目指す． 

                

図２ 希薄磁性半導体 GaMnAs のフェルミ準位近傍の光電子スペクトル 

(3)．低温で微弱なフェルミ端が現われ，室温では消えることを示している．

さらに高いＳ／Ｎ比と分解能により，温度依存性，組成依存性の詳細な情

報が得られる．  

 

４．重要性と需要見込み 

 強相関物質の物性発現機構の解明には、フェルミ準位近傍の微細な電子状態の情報が必要であるこ

とは常識となっている.したがって，超高分解能で光電子スペクトルの測定が可能な本利用研究ビーム

ラインは，非常に多くの利用需要と成果が期待される。本ビームラインに近いものとしては，広島大

学放射光科学研究センターの直入射分光器ビームラインが最も高性能で成果を挙げている．また, 実

験室光源（ヘリウムランプ，レーザー）とも競合するが，本ビームラインでは，これらに比べてやや

高いエネルギー領域までカバーし，高効率で多くの情報を得ることを必要とする研究が行なわれる． 

 

参考文献 
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図１ ARPESから決定したUSb2のフ
ェルミ準位近傍のバンド構造 

4.13 強相関物質の角度分解光電子分光 
東北大学大学院理学研究科 高橋 隆 

 

1. はじめに 

 高温超伝導体を初めとする強相関物質の物性発現機構に、電子状態を波数にまで分解して測定でき

る角度分解光電子分光（ARPES）の果たしてきた役割は非常に大きい。例えば、高温超伝導体の超伝

導ギャップとそのｄ波対称性の直接観測や、ｆ電子系物質における「重いバンド」の形成過程の観測

など、枚挙に暇がない。角度分解光電子分光の最も大きな長所は、上述したように、結晶固体の「バ

ンド分散」を実験的に決定できることである。本利用計画研究は、物質の「バンド構造」や「フェル

ミ面構造」の実験的決定を通した、強相関物質の機能（超伝導、磁性、金属-−絶縁体転移、等）発現機

構解明の研究を行うものである。なお本利用研究は、フェルミ準位近傍の極微細電子構造を研究する

「機能性物質の超高分解能光電子分光」と相補的であり、並行して押し進められるべきものである。 

 

2. 験および装置の概要 

励起光のエネルギー範囲：30 - 600 eV 

偏光：直線偏光 

測定装置：広角度で同時に光電子を取り込める高分解能角度分解光電子分光装置 

 

３．研究内容 

 3.1 ｆ電子系強相関化合物 

   ４ｆまたは５ｆ電子を最外殻に持つランタノイ

ドまたはアクチノイド化合物の示す特異な物性（電気

物性、磁性、超伝導、等）は、そのｆ電子と伝導電子

との相互作用の結果生ずるものであると考えられて

いる。これまでのこれらの物質の光電子分光研究は主

に「角度積分型」が主流であり、状態密度におけるｆ

電子のエネルギー位置や密度が主な研究対象となっ

ていた。また、これらの実験結果は、ｆ電子がエネル

ギー分散を持たないとする SIAM (single-impurity 

Anderson model) で解析が行われてきた。しかし、重

い電子（heavy fermion）の起源は、低温でｆ電子の

作る幅の狭い準粒子バンド形成に起源を持つと考え

られる。このｆ電子間のコヒーレンスに起因した準粒

子バンドを ARPES で直接観測することは、heavy fermion 物質の示す特異な物性発現の機構を解

明する上で重要である。特に、（１）温度変化に伴って伝導帯に形成される「高温フェルミ面」から

85



 

図２ ARPESより決定したNb3S4のフェルミ面 

ｃ-ｆ混成バンドにより形成される「低温フェルミ面」への変化、（２）それに伴う有効質量の変化や、

（３）ｃ-ｆ混成ギャップの形成（近藤絶縁体）の出現は、dHvA 等の実験では観測することが困難

であり、ARPESによる研究が強く望まれている。 

 一般に、角度分解光電子分光が行われているエネルギー領域（20-40 eV）においては、ｆ電子（と

りわけ４ｆ電子）の光励起断面積は価電子帯を構成する他の電子軌道に比べかなり小さく、ｆ電子の

分散そのものを観測することは難しい。20 eV 付近のエネルギーを用いてウラン化合物（USb2）に

ついて行われた角度分解光電子分光 1)の結果を図１に示す。４ｆ電子に比べ相対的に大きい５ｆ電子

の光励起断面積のため、５ｆ電子のバンドがフェルミ準位（EF）近傍に観測される。注目すべきは、

EF近傍で、下から分散してきた Sb-5p バンドと EF近傍の U-5f レベルが交差する付近で、バンド間

相互作用により、Ｕ-5f レベルが上方向に“折り曲げられ、エネルギー分散を示し、EFを横切ってい

る”ことである。これは、 U-5fレベルが Sb-5p バンドとの混成によりエネルギー分散を獲得して、

「重いフェルミ面」形成に寄与していることを示している。この実験結果は、局在的ｆレベルと遍歴

的バンドの混成による「重いフェルミ面」形成の最初の角度分解光電子分光による直接観測の例であ

る。同様な実験を４ｆ電子系で行うためには、高分解能 4d-4f共鳴 ARPESが有効と考えられる。本

利用ビームラインは、その測定には最適の設計となっている。 

 また、多くのｆ電子系物質は３次元的結晶構造を持ち、そのバンド構造の ARPESによる精密決定

には kz（ARPES測定の際の光電子波数の表面垂直成分）を正確に考慮する必要がある。このために

も、広い範囲（40 – 600 eV）で励起光のエネルギーを変えることが不可欠であり、本利用ビームラ

インはその仕様を満たしている。 

 

3.2 超伝導電荷密度波物質 

 超伝導と電荷密度波（ＣＤＷ）状態が共

存・競合していると考えられている興味深い

物質がいくつか見出されている（NbXc2, 

Nb3Xc4, Xc = S, Se, Te 等）。この「共存・競

合」関係を解明するには、そのＣＤＷ状態の

nesting vector を正確に決める必要があ る。

図２に室内光（HeI）を用いて測定した

Nb3S4の２次元的フェルミ面 2)を示す。外側のフェルミ面でＣＤＷが、内側のフェルミ面で超伝導が

発現していると考えられる。しかし、HeI を用いて決定されたこれらの“２次元的”フェルミ面は、

実際は３次元的であると考えられ、超伝導とＣＤＷの「共存・競合」を議論する上では、上述した

kzを変えた放射光を用いた測定が不可欠となっている。 

 

3.3 高温超伝導体 

 酸化物高温超伝導体の機構解明は最終段階にさしかかっている。対立する議論の決着には、フェ
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図３ Na0.6CoO2 のフェルミ面。実線と点線は計算。
ARPESから求めた kF (Fermi vector)を赤または青丸
で示している。 

ルミ準位近傍の詳細なバンド構造や微細なフェルミ面構造が不可欠となっている。多くの銅酸化物

高温超伝導体は、２枚または３枚の CuO2 層を含んでいるため、層間の相互作用によるバンドの

bi-layer または tri-layer 分裂が起きている。実験的に、これらの分裂した各バンドの ARPESスペ

クトル強度は大きな励起光（エネルギー、偏光）依存性を持つことが知られており、正確なフェル

ミ面決定には偏光を指定し、エネルギーを大きく変化させた ARPES測定が必要となる。 

 さらに高温超伝導体研究に残された課題として、「電子−ホールの対称性・非対称性」の問題があ

る。これまでのほとんどの高温超伝導体の ARPES 研究は、Bi 系超伝導体に代表される「ホールド

ープ型超伝導体」であった。高温超伝導体のもう一つの大きな領域を占めている「電子ドープ型」

ついては、様々な理由により研究が遅れている。高温超伝導がホールと電子で対称的かどうかは、

機構解明の基本的な問題であり、早急に解決されねばならない問題である。電子ドープ系はホール

ドープ系に比べ一般的にその結晶表面が真空中で不安定であり、高輝度放射光を用いた迅速な

ARPES測定から、そのバンド構造およびフェルミ面構造を決定する事が急がれている。 

 また、最近発見された「水を含ん

だ Co 系 酸 化 物 超 伝 導 体 」

NaxCoO2+yH2O (x=0.35, y=1.3) の

超伝導機構に大きな注目が集まって

いるが、最近その母物質 NaxCoO2

のフェルミ面が ARPESにより決定

された 3)。しかし、その結果には、

多くの理論がその超伝導発生の基礎

としているブリルアンゾーンＫ点近傍

の小さなフェルミ面が観測されていな

い。このフェルミ面は３次元的性格を持

っているため、kzの効果から観測されて

いないのかどうかを決着させることが現在の課題となっている。 

 

４．重要性と需要見込み 

 このように、強相関物質の物性発現機構解明には、正確なバンド構造とフェルミ面形状の決定が不

可欠であり、本利用研究ビームラインはそれに応えるものであり、多くの利用需要と成果が期待され

る。 

 

参考文献 
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4.14 有機薄膜の高分解能角度分解光電子分光 

表面科学 UG、千葉大学工学部、奥平幸司 

 

1 どのようなサイエンスを行うか 

有機分子は、単純な構造を持つメタンから、複雑で生体機能を司るたんぱく質まで非常に多岐

にわたり、その種類は数百万にものぼる。近年、有機分子をもちいた有機デバイスが、注目され

ている。これらの有機デバイスには、実用化段階に入っている有機 EL デバイスをはじめ、有機

太陽電池、有機トランジスター等があり、その多様性、高機能性から現在主流となっている無機

デバイスに代わる将来の素子として大きな期待が寄せられている。有機デバイスは、其れを構成

する有機分子が基本的に電気を流しにくい性質をもっているため、電荷移動および電荷注入効率

の向上が有機デバイスの性能を決定付ける大きな要因となっている。 

有機分子薄膜の電荷の移動機構には不明な点が多いが、分子間の波動関数の重なり合いが関連

するホッピング伝導の役割が大きいことが指摘されている。無機薄膜の構成要素が点と考えられ

る原子であるのに対して、有機分子は 3 次元的な構造を持っている。そのため分子の並び方によ

って分子間の相互作用は大きく変化し、電荷移動が影響を受けることが予測される。また、高い

配向性を持つ膜を利用することにより、有機分子間の波動関数の重なり合いをうまく制御し、分

子間相互作用に基づくバンド構造が形成されることが報告されている。1) さらに分子の最高占有

軌道(HOMO)の高分解能光電子スペクトルから、分子内双極子を持つ有機分子からなる膜の表面

分子配向(表面での電荷分布)に関する議論がなされている。2)  振動準位をとらえることができる

高分解能光電子スペクトルからは、固体膜中における振動励起の電子励起へのカップリングの存

在が示唆されている。分子間相互作用に基づくバンド構造、振動励起のカップリングは、電荷移

動機構に大きな影響を与えると考えられ、興味深い研究対象であるが、そのためには、光電子ス

ペクトルの高分解能化が重要である。ここでプローブとして放射光を使うことにより、その波長

可変性から(膜垂直方向の)バンド分散に関する情報を得ることができる。またその偏光性から特定

の方向の振動励起を選択励起することが期待される。さらに極低温角度分解紫外光電子スペクト

ルの測定は、スペクトルの高分解能化だけでなく、伝導機構に関する新たな知見を与えてくれる。

以上の様に放射光を用いた高分解角度分解紫外光電子スペクトルは、高機能有機デバイスの開発

に有効な情報を与える手法である。一方、これを用いることで基礎科学の面においても、物質内

の伝導機構に関する新たなサイエンスの展開が期待される。 

これらの測定には、分子配向が制御された系を用いることが重要である、そのためには有機薄

膜の分子配向を定量的に決定する必要がある。有機デバイス等に用いる高機能な分子は、巨大で

複雑な構造ものが多く、分子配向の定量的な見積もりは困難であったが、近年、放射光を用いた

角度分解紫外光電子スペクトルや、軟 X線吸収スペクトルを用いて、フタロシアニン、新しい有

機超伝導体である C60等の分子配向や電子状態の決定がおこなわれてきた。3),4) これを利用する
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ことで、より複雑な系(金属と相互作用している系等)の分子配向を決定することは、金属/有機界

面での電子構造を知る上で重要である。このような金属/有機界面は、有機デバイスの電荷注入に

おいての、もう一つ重要な要素である。これは有機デバイスを構成する有機分子と、デバイスを

作製する上で必然的に必要となる電極として用いられる金属との界面の問題である。近年、有機/

金属界面における、有機-金属間相互作用により発現する新たな電子状態に関する研究が進み、こ

の相互作用が有機デバイスの特性に大きな影響を与えていることが明らかになっている。5) 例え

ば、分子内双極子をもつ有機分子と金属界面で、巨大表面電位が観測され、6) これによる大きな

真空準位シフトが界面での電荷注入に大きな影響を及ぼすことが考えられる。このような界面で

の電子状態を知るには、表面敏感な測定法である電子分光法は有効である。さらに放射光の波長

可変性を利用して、金属の特定の電子準位を選択的に励起することで、有機-金属相互作用に関す

るより詳細な理解が可能となる。 

最初に述べたように、有機分子の種類は膨大である。その中で、デバイスの特性向上に寄与す

ると考えられる特定の機能(高い極性(分子内双極子)、金属等と高い反応性を持つ官能基)を有する

有機分子を選択する必要がある。新たな物質を用いることで、新たな電子状態の発現が期待でき

る。試薬は必ずしも市販されているものでは対応できず、新たに合成する必要があることも考え

られる。このような物質を扱うことができるシステムを構築する必要がある。 

 

2．提案するラインの仕様 

有機分子は炭素、酸素、窒素等を主要な構成元素としている。そのため、伝導機構に大きな影

響をもつ価電子帯は主に主に 2p軌道から成り立っている。これらの軌道からの光電子放出強度を

考えると、励起波長は 60eVかそれ以下が望ましい。一方、軟 X線吸収スペクトルは、光電子ス

ペクトルからでは分からない非占有準位に関する知見を与える。非占有状態は、キャリアが電子

の場合伝導機構に直接関与する。さらに軟 X線吸収スペクトルから、その単純な遷移則を利用す

ることで容易に分子配向に関する情報を得ることができる。そのため炭素、窒素、酸素 (フッ素)

等の K-edge 領域の軟 X 線吸収スペクトルの測定も必要である(エネルギー領域は最大 850eV)。

本研究では、振動励起まで考慮に入れた実験を行う。測定装置側のアナライザーだけでなく、ビ

ームライン側の分光器も高分解能であることが重要である(励起波長 60eV で分解能 10meV の場

合 E/ΔE=6000)。有機物に関しては、高強度の光照射による分解等の問題があり、試料部ではあ

まり高強度の光は必要ない。しかしながら上述した分解能向上のためにスリットを絞ることを考

慮し、高輝度な光源が望ましい。ブームラインの特性としては 

エネルギー領域：60(可能なら 40eV)－850 eV 

エネルギー分解能：E/ΔE=3000-30000 

偏光特性：直線偏光 

フォトン数：1010 ～1011photons/sec/300mA 

スポットサイズ：100μm 
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を期待する。その

他高次光が少な

いこと。強度、偏

光度、ビーム位置

が安定している

こと、有機系の物

質を測定する場

合、炭素 K吸収端

付近の光は非常

に重要である。そ

のため炭素 K吸収端においてフォトン数が減少しないこと。 

 

3.測定装置 

ビームラインに要求される高分解能のスペックに加え、測定装置には有機物を扱う上で重要ポ

イントがある。有機物は一般に水や酸素によって容易に影響を受け、その性質が変化してしまう。

このことは、特に高い反応性を持つ物質を扱うときに注意する必要がある。本測定装置では、幅

広い有機物に対応した実験ができる必要がある。一般に有機合成はWetな環境で行う。これまで

有機系を扱うことができるビームラインでは、真空蒸着して試料を作製することができる非常に

限られた範囲の有機物しか取り扱うことが出来なかった。本測定装置には、窒素気流下で種々の

合成を行い、それを測定チャンバーに移行することができるグローブボックスを含めた試料合成+

試料搬送機構が重要である。また測定装置への汚染等を考えると、蒸着で試料を作製する場合で

も、測定チャンバーで試料作製をすることは望ましくない。そのため蒸着槽から測定槽に、大気

に触れさせること無く移動させる超高真空中での試料の搬送機構が必要になる。前述したように

本実験では角度分解測定を行い、また温度も極低温まで下げることが必要である。試料の搬送、

角度分解測定(入射角、光電子放出角。試料アジマス角の変更)、低温測定等の条件に合った試料先

端部を持つマニュピュレーターが必要になる。さらに単結晶金属等、清浄化に時間がかかる試料

を使用する場合、基板清浄化にマシンタイムを消費しないように、測定とは別に(同時進行で)基板

清浄化ができる種々の基板評価（低速電子回折装置等）をもつ基板準備槽が必要になる。 以上ま

とめると測定装置の構成要素は、「測定用超高真空槽、試料作製用超高真空槽、グローブボックス、

基板準備槽、試料移送機構、超高真空対応ゴニオメーター、低速電子回折装置、高分解能光電子

分光装置」である。(図参照) 

 

4.ユーザーグループ及びマシンタイムなど 

光電子スペクトルの場合、分光器とアナライザーのトータルの分解能で 10meV 以下の高分解

能化をめざす。この高分解能と放射光の特色である直線偏光、波長可変性を利用してあらたな電

 

 

基 板 調 整

試料クイックインサ

ーション 

グローブボックス

蒸着槽 

基板調整槽 

  LEED 

超高真空対応測
定槽 

高分解能アナ

測定装置概略図 

後置鏡

光量測定用メ
放射光 
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子状態に関する知見を得ることをめざす[測定手法(物理面)からのアプローチ]。これは、現在放射

光を用いているユーザーグループにとって、広く受け入れられるものである。一方これまで有機

物質を扱うことができるビームラインでは、蒸着法等によって試料作製が可能な比較的限られた

物質のみ扱うことができた。本ビームラインでは、常設されたグローブボックスを利用すること

で、広範囲の物質まで視野に入れ、Wet な合成反応を必要とする物質も扱うことができるシステ

ムをめざす[物質(化学面)からのアプローチ]。 以上のようなアプローチから、これまで放射光の

利用をしたことのない新たなユーザーの参入につながることが期待できる。さらに 0.1eVの分解

能での光電子スペクトルや軟 X線吸収スペクトルでも、十分材料評価が可能である。分解能を落

とすことで、測定時間が短縮化され、より多くの物質の材料評価が可能となる。このような材料

評価の分野では企業研究者なども含めた潜在的なニーズがあるので、グループ外のユーザーの申

請も期待されるところである。 
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高速可変偏光アンジュレーター(BL-16)放射光の利用研究提案： 

4.15 軟Ｘ線内殻吸収と共鳴磁気散乱の磁気円・線二色性及び自然円二色性の研究 
 
                           小出常晴 （物構研ＰＦ） 
１．序 

固体内及び固体表面の電子状態の研究は、この約２０年間にドラスティックに発展した。
第１は言うまでもなく、銅酸化物における高温超伝導の発見とその起源解明、及びそれに刺
激された遷移金属酸化物全体に関する研究の飛躍的な進歩である。今日これらの研究分野は
「強相関電子系」1,2)と総称され、固体物理における新たな概念の創造さえも期待される。第
２は、カーボンフラーレン・ナノチューブの発見・応用、及び清浄な固体表面や人工格子・
多層膜・超薄膜・ナノクラスター・ナノワイアーの人工製作と特性評価の発展である。この
分野は「ナノサイエンス・ナノテクノロジー」3-5)として、２１世紀の科学・技術における最
重要な柱の一つとされる。ところが最近、この２つの分野は、切っても切れない程に密接な
関連のあることが、益々認識されつつある。即ち、高温超伝導体や超巨大磁気抵抗ペロブス
カイトＭｎ酸化物において、ナノスケールのストライプ構造や空間的相分離状態が見出され、
これらが物質の電子状態に本質的な役割を果たすことが明らかになってきた。空間的構造と
電子状態がもはや切り離せないのである。また逆に、ナノスケール物質が新たに製作される
と、バルク固体では観測されなかった新規な現象が次々に見出された（垂直磁気異方性、ト
ンネル磁気抵抗など数多い）。ナノスケール物質では、表面・界面の原子の割合が、バルクに
於けるより遥かに大きいから、表面・界面原子が物性を支配する。従って、表面・界面原子
に対して、元素を特定し軌道を選択して、電子状態とナノスケール構造の相関を研究するこ
とが極めて重要になる。さらに、それらのダイナミックスを研究する重要性は言を待たない。 
  本利用計画提案書は、９７年１０月のＰＦ研究会「円偏光軟Ｘ線放射光を利用する磁性
研究の展望」6）、９９年１月のＰＦ研究会「円偏光軟Ｘ線放射光を利用するカイラル対称性物
質の研究展望」、および２００１年５月の合同ユーザーグループミーティング「アンジュレー
ター放射光による先端研究の展開」7）、における軟Ｘ線可変偏光の利用計画提案に基づき、さ
らに最近のサイエンスと放射光技術の発展 8,9）を考慮したものである。この提案書はまた、
９８～９９年の２年間に１１回行われた「軟Ｘ線可変偏光アンジュレータービームライン・
ワーキンググループ検討会」、および 2004年 10月から行われている「新 BL-16検討会」で
の結果も考慮している。 
  以下では、交流的スウィッチング（～10 Hz）の可変偏光アンジュレータービームライン
（BL-16 を想定）からの、軟Ｘ線域の左右円偏光および縦横直線偏光を利用する具体的研究
を提案する。  
 
2. スピントロニクス磁性体の軟Ｘ線内殻励起磁気円・線二色性 
  強・フェリ磁性体および反強磁性体の主要構成元素である３ｄ遷移金属の 2p1/2,3/2 → 3d
（L2,3）内殻励起は 400～950 eV域に、希土類金属の 3d3/2,5/2→ 4f  (M4,5) 内殻励起は、900
～1500 eVの軟Ｘ線域に入る。これらのエネルギーを有する左右円偏光を利用すれば、強・
フェリ磁性体における軟Ｘ線内殻磁気円二色性（ＸＭＣＤ）の実験が、また水平/垂直直線偏
光を利用すれば、反強磁性体における軟Ｘ線内殻磁気線二色性（ＸＭＬＤ）の測定が可能で
ある。 これらの実験結果にＸＭＣＤ総和則 10,11)及び XMLD総和則 12)を適用することにより、
磁性の大部分を支配しているフェルミ順位近傍の 3d 状態または 4f 状態の、スピン磁気モー
メントと軌道磁気モーメントを元素選択的に分離決定できる。さらに、角度分解モードのＸ
ＭＣＤ測定を行えば、２次元強磁性体のスピン磁気モーメント、面内と面直の軌道磁気モー
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メント、面内と面直の磁気双極子モーメントの５つを分離決定することも可能である 13)。ス
ピン磁気モーメント、軌道磁気モーメント、及び磁気双極子モーメントの分離決定能力は、
他の多くの実験手法では得られない、放射光を利用した内殻磁気光学の最大の長所である。   

研究対象は、（１）界面・表面における磁気モーメントの増大や振動を示す、磁性ナノク
ラスター13)・ナノ細線 14)や磁性人工格子・超薄膜などのナノスケール磁性体 8,9)、（２）超巨
大磁気抵抗（ＣＭＲ）効果を示すＭｎ酸化物 5,6,15)や、強磁性と共存する磁性超伝導体などを
中心とする強相関ぺロブスカイト型遷移金属酸化物、及び（３）室温強磁性を示す Zn1-xCoxO16)、
Ga1-xMnxAs17)、Ti1-xCoxO218)などの希薄磁性半導体化合物、が興味深い。これらは全て、何ら
かの形でスピントロニクス 19)への候補物質という共通性を有するからである。従って、これ
らの物質のミクロな磁気状態の解明は、基礎物理の観点のみならず、応用と直結する点でも
重要である。(1) に関しては、磁性体の次元が３次元バルク固体から、２次元、１次元、さら
に擬０次元へと減少する時に、磁気モーメントの異方性と大きさがどう変化するかを明らか
にする点が興味深い。ナノスケール周期構造を有する試料の作製には、物質の自己組織化を
積極的に利用するのが良い。図１は、Au(111) 再配列表面上に自己形成した擬２次元 Co ナ
ノクラスターのＳＴＭ観察による構造と、角度分解ＸＭＣＤ測定の模式図を示す 13)。 図２は、
角度分解ＸＭＣＤ測定結果の一例 13)を示す。 (2)に関しては多くの研究の可能性がある。例
えば、ペロブスカイトMn酸化物において、電荷・軌道の秩序構造と相分離、金属/非金属相
転移、強磁性/反強磁性/常磁性相転移など、いろいろの相転移現象が観測される。これらの相
転移は、組み合わされて起こることが多いから、軌道、磁性、及びトランスポート（電気伝
導）の相関という観点からアプローチするのが、重要かつ興味深い。ここに内殻磁気光学は、
スピンモーメントと軌道モーメントの分離決定能力により、ｄ軌道の配置の直接的情報を与
えるから、磁性だけでなく、軌道と電気伝導の研究も可能にする。図３に、ペロブスカイト
酸化物 La1-xSrxMnO3+δのMn L2,3内殻ＸＭＣＤを、図４に同じ試料の O K 内殻ＸＭＣＤを示
す 15)。O K 内殻ＸＭＣＤの場合に、Ｓ/N比の向上が望まれるのは明らかであろう。さらに、
(1)と(2)を組み合わせた強磁性体/超伝導体/強磁性体/....の人工格子における界面電子状態・磁
気状態の研究が興味深い。既に磁性人工格子において、層間振動交換相互作用が観測されて
いる。果たして、超伝導クーパーペアは、強磁性層間の磁性を媒介できるだろうか？単純に
考えれば答えは直ちに「No」である。しかし、最近のある理論は、巧い条件を与えれば可能、
という予言をしている。実験上の困難は、超伝導電子のコヒーレンス長を破らずに、超伝導
層をできるだけ薄くしなければならないことである。 

測定手法に関して、左右円偏光や水平垂直直線偏光の交流的スウィッチングとロックイ
ン検出を利用すれば、極めて微小なＸＭＣＤやＸＭＬＤ信号を、高精度で検出することがで
きる。Ｘ線領域においては既に、ダイアモンド移相子を用いた直線偏光から左右円偏光の変
換が実用化されているが、軟Ｘ線域では性能の良い移相子はまだ実用化されておらず、挿入
光源の交流的スウィッチングが最も有望である。実際この手法は、最近SPring-8 のBL-25SU 
で実現された 20)。超希薄な系、特にナノスケール磁性体 13,14)においては、軟Ｘ線吸収スペク
トル（ＸＡＳ）自体が、非常に大きなバックグラウンドの上に弱い内殻吸収構造を示すのみ
である。さらにＸＭＣＤやＸＭＬＤ信号は、偏光に依存するＸＡＳの差であるから、偏光の
交流スウィッチングとロックイン検出の組み合わせが望まれる。メタ磁性転移の研究など高
磁場を必要とする実験では、高磁場方向を固定し光子ヘリシティを短時間に反転できること
が強く望まれる。さらに、強磁性/常磁性の転移温度（キュリー温度 TC）近傍や、反強磁性/
常磁性の転移温度（ネール温度 TＮ）近傍では、ＸＭＣＤもＸＭＬＤも極めて小さくなるが、
それらを高精度で測定できれば、磁気相転移に関する新たな情報が得られると期待される。 

左右円偏光利用 XMCD測定と水平垂直直線偏光利用 XMLD測定を組み合わせると、研
究領域は一気に広がる。その一例は、強磁性体/反強磁性体界面における交換バイアス効果の
起源解明である 21)。交換バイアスは、磁気記録のためのスピン・ピン止め効果があり、基礎
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物理と応用の両面から重要である。マイクロメートル程度の微小磁性体試料にパルス磁場を
印加して、時間分解 XMCD（ポンプ・プローブモード）測定 22)を行えば、ナノ秒オーダーで
の磁化反転ダイナミックスを研究することができる。この手法は、スピンバルブやトンネル
接合のような人工格子の磁化反転メカニズムの解明に、威力を発揮するだろう。また、多く
の強相関電子系化合物の母物質は、反強磁性体が圧倒的に多く、正孔ドープした系も反強磁
性相が多い。従って、水平垂直直線偏光を利用する XMLD実験によって、強相関電子系化合
物 5,6)の電子状態・磁気状態を直接研究する道が拓かれるだろう。 
 
3. カイラル対称性生命体分子の軟X線域自然円二色性 (具体的研究例は中川氏の提案書を参
照されたい) 

  DNAやたんぱく質などの生命体を構成する分子は、左巻き又は右巻きのホモカイラリテ
ィ（ホモキラリティ）を有する。このカイラリティは、生命の起源に係わる本質的重要性が
ある、と広く認識されているが、その相関はほとんど解っていない。円偏光放射光を利用す
る軟 X線内殻励起自然円二色性（Soft X-ray Natural Circular Dichroism = XNCD）実験は、
極く最近開発されつつある、生命体分子のカイラリティを研究するための強力な手法である。 
  従来、～７－８eV 以下の低エネルギー円偏光を用いた自然円二色性（NCD）測定によ
る、生命体分子のカイラリティ研究が数多く行われてきた 23)。 近年 Goulon らは、カイラ
ル対称性を持つ単結晶試料に対して、Ｘ線域における I L1,2,3 内殻や Nd L3内殻ＸＮＣＤスペ
クトルの測定に成功した 24,25)。これに対して C, N, O, F等の軽元素の 1s → 2p （Ｋ）
内殻励起は 280～700 eVの軟Ｘ線域に入る。従って、軟Ｘ線左右円偏光を利用すれば、生命
体分子の化学結合に直接関与する軽元素の 2p 軌道を光遷移の終状態とする、ＸＮＣＤの測
定が可能になる。実際、中川氏らは極く最近、生体アミノ酸の一種であるセリンとフェニル
アラニンの、O K 内殻及び N K 内殻吸収におけるＸＮＣＤスペクトルの観測に初めて成功
した 26,27)。最も重要かつ興味深い（誰でも考える）ＸＮＣＤの研究対象は言うまでもなく、
カイラル構造で有名なＤＮＡである。Ｃ，Ｎ、Ｏ等の軽元素はＤＮＡの骨格を形成する化学
結合に直接関与しているから、これらの元素の１ｓ→２ｐ内殻吸収ＸＮＣＤを研究すれば、
ＤＮＡのカイラル構造と電子状態の相関に関する直接的情報が得られる、と期待される。図
５の左に、超平坦アルミナ表面に配列させたリング状のＤＮＡ分子を示す 28）。右図のように
（理想的に）ＤＮＡの螺旋軸方向に円偏光を照射して、吸収のＸＮＣＤを測定すれば、この
ような情報が得られるだろう。 

ＸＮＣＤは、電気双極子（Ｅ１）遷移と電気四重極子（Ｅ２）遷移の干渉、または電気
双極子（Ｅ１）遷移と磁気双極子（Ｍ１）遷移の干渉に起因すると考えられるから、本質的
にそのシグナルは小さい（～10-2 - 10-3）。中川氏のグループ 26,27)は左右円偏光を用いたが、
ロックイン検出を利用しない直流測定であったため、Ｓ／Ｎ比はまだ十分に良くはない。従
って、円偏光の交流的スウィッチングとロックイン法の組み合わせ検出が、非常に重要であ
る。また、磁場を用いるＸＭＣＤやＸＭＬＤ測定は、円偏光の回転の向きを固定して磁場の
向きを反転する方法でも可能であるが、ＸＮＣＤ測定では円偏光の回転の向きを反転するこ
とが必須である。物理的メカニズムに関しても、Goulon らの単結晶におけるＸ線域ＸＮＣ
Ｄは、Ｅ１遷移とＥ２遷移の干渉効果としてほぼ理解されるのに対し、アミノ酸の軟Ｘ線域
ＸＮＣＤはＥ１遷移とＭ１遷移の干渉効果とも解釈され得る。従って、そのメカニズムもま
だ不明である。 
  本ＸＮＣＤ実験の提案は、３つの段階的目的を有する：（1）円偏光の交流的スウィッチ
ングとロックイン法の組み合わせ検出による高精度のＸＮＣＤ実験、（2）生体分子の軟Ｘ線
域ＸＮＣＤのメカニズム解明、及び（３）軟Ｘ線域ＸＮＣＤ測定による生体分子カイラリテ
ィと生命の起源に関する知見を得ること、である。研究対象は、文献 23）から容易に解るよ
うに膨大であるが、軟Ｘ線測定に適した試料を如何に準備するかも、大きな研究課題である。 
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４． 軟 X線共鳴磁気散乱円二色性 
  本節では、円偏光軟 X線を利用した共鳴磁気散乱実験に焦点を当て、ナノスケール構造
と電子状態の研究の可能性を提案する。 
  X 線回折・散乱を利用した実験研究は長い歴史を有し、膨大な物質の原子構造を解明す
るのに寄与した。特に、放射光の利用により、X 線共鳴散乱・回折実験が可能になった。こ
れらは、X線の波長（～1―4 A）が固体内の原子間隔と同程度であることに大きく負ってい
る。これに対し、波長が X線より１けた程度長い（～1―4 nm）軟 X線を利用した共鳴散乱・
回折実験研究は極めて少なかった。しかし、最近 nm オーダーの周期構造を持つ（磁性）人
工格子・ナノクラスター・ナノワイアーを作製することが可能になり、それらを対象に軟 X
線共鳴（磁気）散乱・回折実験が新しい手法として期待され始めている。さらに強相関電子
系において、電荷と軌道に関する相分離ストライプ構造が見出されたことは、この新手法の
期待を高める。この実験手法は、入射光がインコヒーレントかコヒーレントかによって、与
える情報の豊富さが異なる。当然ながら後者は前者を含む。 
  図６は、超平坦アルミナ表面のステップに作製した磁性ナノワイアーのAFM像を示す。
ナノスケールでは直線的ステップであるため、ストライプ状の磁性ナノワイアーができてい
る。図７(a)は、超巨大磁気抵抗効果で有名なペロブスカイト型Mn酸化物における、高分解
能電子顕微鏡観察による電荷秩序ストライプ構造を示す 28)。図７(b) は推測される電荷秩序分
布を、図７(c)は図(a)の特定領域をスキャンした反転強度分布を示す 28) 。これより、ストライプ構
造の周期（1.65 nm）は、正に軟 X線の波長である。これと類似の相分離稿状パターンは、
銅酸化物高温超伝導体でも見出されている。このような系に対し、図８(a) に示す軟 X 線共
鳴磁気散乱実験を行えば、相分離ストライプ構造に関する情報が得られるだろう。ここに、
ストライプの周期が軟 X線の波長と同程度だから、斜入射散乱測定ではストライプと入射光
を同一面内に配置するのが良い。何故なら、ストライプに直交する方向へ入射すると、実効
的にストライプの周期が短く見えるから。この図のストライプの場合は、入射面内の角度θ
より、それと直交する角度φに関する散乱強度分布(qx依存性)を検出する方が、得られる情報
は多いだろう。さらに、磁気的構造に対しては、磁場を印加して軟 X線円偏光を利用すれば、
図８(b) 上図のような光子ヘリシティに依存する散乱プロファイル（I+, I-）、及び散乱の磁気
二色性（図８(b) 下図）が得られると期待される。実際、Dürr らは FePd 薄膜の強磁性クロ
ージャードメイン構造に対して、このような実験が実際に可能であることを示した 29)。一般
的には、図８(b) 下図の１次散乱ピークにおける磁気二色性は主に吸収の XMCDに、２次散
乱ピークにおける磁気二色性は主に吸収の XMLD に対応する（簡単のため図８(b)では円偏
光入射の場合のみを示した）。これらの偏光依存散乱プロファイルの解析から、ストライプド
メイン構造やスピン依存電子状態に関する情報が得られると期待される。例えば図７の電荷
ストライプのモデルが正しいならば、Mn3+の領域には 3d eg↑ 電子がいるが、Mn4+の領域に
は 3d eg↑ 電子がいない。さらにMn3+領域とMn4+領域では、スピン磁気モーメントの値が
異なる。従って、円偏光散乱プロファイルはそれらを反映するはずである。この研究提案は、
必ずしも新しいコヒーレント光源を必要としない。 
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図１.(a)(c) Au(111)表面上に自己形成したCoナノクラスター
の模式図、(b)ＳＴＭ観察（上）、ＳＴＭ像の白線に沿った高
さ分布（中）、高さ分布ヒストグラム（下）、(d) 試料の構造
と角度分解磁気円二色性の実験配置。 
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図２. Au(111) 表面上に自己形成したDav = 7.2nmのCoナノクラ
スターに対する(a) 角度分解 Co L2,3 内殻 XMCD、及び(b) XMCD
スペクトルのエネルギー積分。このサイズの Co クラスターは強
磁性相関であるから、室温で測定された。超常磁性クラスターの
場合は、高磁場、低温での測定が必要である。その場合は、左右
円偏光の交流スウィッチングが強く望まれる。 
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図３. ペロブスカイトＭｎ酸化物 La1-xSrxMnO3+δの(a) (c) (e) 
ヘリシティ依存Mn L2,3内殻ＸＡＳ、及び(b) (d) (f) Mn L2,3

内殻ＸＭＣＤ。反強磁性体と言われていた LaMnO3 と
La0.2Sr0.8MnO3においても、弱強磁性成分に起因する弱いＸ
ＭＣＤが、初めて観測された。円偏光の交流的スウィッチン
グによる S/N比の向上が望まれる。 
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図４.ペロブスカイトＭｎ酸化物 La1-xSrxMnO3+δの(a) ヘリ
シティ依存ＯＫ内殻ＸＡＳ、及び(b) ＯＫ内殻内殻ＸＭＣ
Ｄ。x = 0.2-0.5 の強磁性金属相で明瞭なＸＭＣＤが観測さ
れたが、x= 0.1, 0.0(δ=0.06) の強磁性絶縁体相に転移する
と、ＸＭＣＤは急激に弱くなる。この金属/絶縁体転移に伴
う磁性の変化を詳細に研究するには、円偏光の交流的スウ
ィッチングによる S/N比の向上が望まれる。 
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図５. （左）超平坦アルミナ表面のテラス上に配列させたリング状のＤＮＡ 
分子（文献 28より；吉本護氏の御提供による）。（右）ＤＮＡ分子の螺旋軸方向 
に円偏光を入射すれば、1s→2p吸収の円二色性が期待される。 
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図６. 超平坦アルミナ表面のステップに作製した磁性ナノワイアーのＡＦＭ像（吉本
護氏の御提供による）。このようなナノ構造に対して偏光軟Ｘ線共鳴磁気散乱実験を
行えば、磁気状態とナノ構造の相関に関する情報が得られると期待される。 
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図７．(a)La0.33Ca0.67MnO3 の電子顕微鏡観察によ
るストライプ構造,(b) 推測される電荷秩序分布、及
び(c) 図(a)の特定領域をスキャンした（逆）強度分
布（文献 29より）。ストライプの周期が 1.65nm（～
軟 X線の波長） に着目されたい。 
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図８．(a) 円偏光軟 X 線共鳴磁気散乱実験の概念図。試料はナノスケールのストライプ状の
ドメインを持つとする。散乱光は、アパーチャーによって角度分解された後に検出される。
ここでは、ｘ方向への角度（φ）分解を示す（文献 30の場合）。ｙ方向にもアパーチャーを
狭めれば、（φ,θ）角度分解ができる。(b) 軟 X 線共鳴磁気散乱における磁気二色性。１次
散乱ピークの二色性は主にＸＭＣＤに、２次散乱ピークの二色性は主にＸＭＬＤに起因する。 

104



 

参考文献 

1) M. Imada, A. Fujimori, and Y. Tokura, Rev. Mod. Phys. 70, 1039 (1998), “Metal-Insulator 
Transitions.” 

 
2) Y. Tokura (Ed.), “Colossal Magnetoresistive Oxides” (Gordon and Breach Science, Amsterdam, 

2000). 
 
3)  H. Haberland (Ed.), “Clusters of Atoms and Molecules I and II” (Springer, Berlin, 1994). 
 
4) J. L. Moran-Lopez (Ed.), “Physics of Low Dimensional Systems” (Kluwer Academic/Plenum, New 

York 2001).  
 
5) J. S. Miller and M. Drillon, “Magnetism : Molecules to Materials I, II, III, and IV” (WILLEY-VCH, 

Weinheim, 2001-2003). 
 
6) 城 健男、小出常晴（編集）、“円偏光軟Ｘ線放射光を利用する磁性研究の展望”、KEK 

Proceedings 97-18 (1997). 
 
7) 小出常晴、“軟Ｘ線円偏光利用ナノ構造・広義カイラル対称性物質の研究”、 

in “アンジュレーター放射光による先端研究の展開”、柳下明、柿崎明人（編集）、KEK 
Proceedings 2001-21（2001）.  
 

8) K. C. Prince, M. Kiskinova, and G. Comelli (Eds.), ” Surface Review and Letters Vol. 9, No.1 and 
2 (2002), ”The Proceedings of the 13th International Conference on Vacuum Ultraviolet 
Radiation Physics. 

 
9) T. Warwick, J. Arthur, H. A. Padmore, and J. Stöhr (Eds.), AIP Conference Proceedings Vol.705 

(2004), ”Synchrotron Radiation Instrumentation.” 
 
10) B. T. Thole et al., Phys. Rev. Lett. 68, 1943-1946 (1992), “X-Ray Circular Dichroism as  

a Probe of Orbital Magnetization.”  
 
11) P. Carra et al., Phys. Rev. Lett., 70, 694-697 (1993), “X-Ray Circular Dichroism and Local 

Magnetic Fields.”  
 
12) “Magnetic Linear X-Ray Dichroism as a Probe of the Magnetocrystalline Anisotropy,” 
    G. van der Laan, Phys. Rev. Lett. 82, 640-643 (1999). 
 
13) T. Koide et al., Phys. Rev. Lett. 87, 257201-1-4 (2001), “Direct Determination of Interfacial 

Magnetic Moments with a Magnetic Phase Transition in Co Nanoclusters on Au(111).”  
 
14) P. Gambardella et al., Science 300, 1130-1133 (2003), “Giant Magnetic Anisotropy of Single 

Cobalt Atoms and Nanoparticles.”  
 
15) T. Koide et al., Phys. Rev. Lett. 87, 256404-1-4 (2001), “Close Correlation between the Magnetic 

105



 

Moments, Lattice Distortions, and Hybridization in LaMnO3 and La1-xSrxMnO3+δ: 
Doping-Dependent Magnetic Circular X-Ray Dichroism Study.”  

 
16) A. Fujimori et al., J. Electron Spectrosc. Relat. Phenom. (in press). 
 
17) Y. Ishida et al., Physica B (in press). 
 
18) Y. Matsumoto et al, Science 291, 854 (2001), “Room-Temperature Ferromagnetism in 

Transparent Transition Metal-Doped Titanium Dioxide.” 
 
19) M. Ziese and M. J. Thornton (Eds.), “Spin Electronics” (Springer, Berlin, 2001). 
 
20) T. Muro et al., “Circular Dichroism Measurement of Soft X-Ray Absorption Using Helicity 

Modulation of Helical Undulator Radiation,” in “The Proceedings of the 14th International 
Conference on Vacuum Ultraviolet Radiation Physics” (to be published).  

 
21) F. Nolting et al., Nature 405, 767-769 (2000), “Direct Observation of the Alignment of 

Ferromagnetic Spins by Antiferromagnetic Spins.”  
 
22) M. Bonfim et al., Phys. Rev. Lett. 86, 3646-3649 (2001), “Element-Selective Nanosecond 

Magnetization Dynamics in Magnetic Heterostructures.” 
 

23) G. D. Fasman (Eds.), “Circular Dichroism and the Conformational Analysis of Biomolecules” 
(Plenum Press, New York, 1996).  

 
24) L. Alagna et al., Phys. Rev. Lett. 80, 4799-4802 (1998), “X-Ray Natural Circular Dichroism.”  
 
25) J. Goulon et al., J. Chem. Phys. 108, 6394-6403 (1998), “X-ray natural circular dichroism in a 

uniaxial gyrotropic single crystal of LiIo3.”  
 
26) M. Tanaka et al., Phys. Scripta (in press). 
 
27) K. Nakagawa et al., “Natural circular dichroism of amino acid films observed in soft X-ray and 

VUV region using polarizing undulator,” The Proceedings of the 14th International Conference 
on Vacuum Ultraviolet Radiation Physics (to be published).  

 
28) K. Yoshida, M. Yoshimoto et al., Biophys. J. 74, 1654 (1998). 
 
29) S. Mori et al., Nature 392, 473 (1998), “Pairing of charge-ordered stripes in 

(La,Ca)MnO3.” 
 
30) H. A. Dürr et al., Science 284, 2166 (1999), ”Chiral Magnetic Domain Structures in 

Ultrathin FePd Films.” 
 
  

106



 

4.16 高速可変偏光アンジュレーター（BL-16）放射光を利用した 

自然円二色性の研究 
 

                          中川和道（神戸大学） 

 

１．背景とサイエンス 

自然円二色性（ＮＣＤ）の研究は，長い間，可視光および紫外線（ＵＶ）領域に限られてきた．

近年のアンジュレーターの進歩とくに円偏光スイッチング可能なヘリカルアンジュレーターの登場

を背景に，自然円二色性測定は急速な進展をとげ，軟Ｘ線・硬Ｘ線へとその測定範囲を拡大し新し

いサイエンスを生み出しつつある． 

まず特筆すべきはＥＳＲＦの J. Goulon ら[1-4]による金属イオンの自然円二色性の初測定であ

ろう．彼らは Ti 有機物錯体を試料に Ti のＬ殻の軟Ｘ線領域（約 457 eV）で自然円二色性を初めて

検出した[1]．この実験はブルックヘブン研究所 NSLS U4-B において有名な Dragon 分光器を用いて

1991 年に行われ 1993 年の XAFS７国際会議（神戸）で発表された．Goulon らはその後，左円偏光ア

ンジュレーターと右円偏光アンジュレーターとを直列に組み合わせた新しいアンジュレーターＨＥ

ＬＩＯＳをＥＳＲＦに組み込み，イタリアの理論グループと組んで理論計算と実験との有意義な連

携のもとに PのＫ殻（約 2.15 keV）から Co のＫ殻（約 7.7 keV）にわたる幅広いエネルギー範囲で

Ｘ線円二色性（ＸＮＣＤ）の初データを理論の裏付けを得ながら次々と発表した[2-4]． 

Goulon らが得た新しいサイエンスは，円二色性が生じる機構であった．従来可視光から紫外線

領域で主体的な役割を演じてきた E1M1 機構（電気双極子遷移（E1）と磁気双極子遷移（M1）との干

渉項）に代わって，硬Ｘ線領域では E1E2 機構が支配的であることを証明してみせたのである．もち

ろんそこにはこれらの金属錯体の対称性に由来する選択則もあるが，原子と相互作用する電磁波の

波長が原子のサイズと同程度になる硬Ｘ線領域では，エネルギーが高くなるとともに E1E2 機構の寄

与が増大する事情は理解できよう． 

以上，ＵＶでの研究成果と硬Ｘ線領域での研究成果を統一的に見ると，そこには，両者の中間

エネルギーである軟Ｘ線領域での円二色性は果たしてどういう機構で生じるのかという問題がある

ことが分かる．E1M1 機構が支配的なＵＶ領域から E1E2 機構が支配的である硬Ｘ線領域への中間に位

置する軟Ｘ線領域での円二色性を観測し，E1M1 機構の計算と E1E2 機構の計算のどちらが実験を再現

できるかを吟味すること，あるいは E1M1 機構から E1E2 機構へと主体が交代するエネルギーがどの

あたりになるのか，それは理論的に説明可能なのかどうかを調べることは，円二色性とは何か，と

いう本質的な問題に迫ることであり，未知の問題であるだけにサイエンス上の意義は大きい． 

最近，我々のグループ[5-7]は，Spring-8 の BL23SU において，生体分子（アミノ酸）の軟Ｘ線

ＣＤの検出に世界で初めて成功した．アミノ酸は右向きのカイラリティーをもつ分子（Ｄ体アミノ

酸）と左向きのカイラリティーをもつ分子（Ｌ体アミノ酸），両者が同じ割合で混合したラセミ体の

３種類が存在する．ＵＶ領域でのＣＤ測定結果の豊富な蓄積から，Ｄ体のＣＤはＬ体のＣＤと符号
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が反対で絶対値が等しいこと，ラセミ体はＣＤを示さないことがよく知られている．我々はアミノ

酸蒸着膜を試料として用い，酸素Ｋ殻領域（約 530 eV）と窒素Ｋ殻領域（約 405 eV）でＤ体とＬ体

に対し互いに符号が反対で絶対値が等しいＮＣＤを検出し，ラセミ体ではＮＣＤがあらわれないこ

とを見出した．観測されたＣＤピークのエネルギー位置は，Agren のグループによる E1M1 機構にも

とづく計算結果[8, 9]と主要な部分でよい一致を示した．しかしアミノ酸のＣＤに関して E1E2 機構

にもとづく計算はまだなされておらず，実験と計算の不一致の原因はまだ明らかでない．図１にア

ミノ酸の一種であるフェニルアラニンの吸収スペクトルを示す．緑色のエネルギー領域は現在，円

二色性測定が可能なエネルギー領域である． 

 

 

２．概要 

ここでは上記のサイエンスを実現できる実験装置と，何をどこまで明らかにするかについて述

べる． 

まず実験装置としては，ロックインアンプが使える周波数でスイッチングが可能な円偏光アン

ジュレータがまず必要である．これに関してはSpring-8の BL25SUで先駆的な試みが行われており，

現在 10 Hz のスイッチングに成功した．次に，微弱なＣＤ信号を検出する検出装置が必要である．

Goulon ら[2-4]はＸ線発光を検出するため，半導体検出器を装置に組み込んで使用した．中川らは最

も単純なドレイン電流法で測定を行ったが，その経験から，次世代の研究においては電子分光の手

法でＣＤを検出することが重要であるとの認識にいたった．10 Hz の光電子分光は容易ではないが，

この手法を提案したい． 

明らかにすべきものは，サイエンスの立場からは何といってもＣＤが生じる機構が E1M1 から

E1E2 へと移り変わるエネルギー領域を実験によって明らかにすることによってＣＤとは何かを明ら

かにする．そのためには，アンジュレーターのエネルギー範囲は高いエネルギーへと広がるものが

望ましい．ＰのＫ殻エネルギーである 2.2 keV がひとつの目安になるものと思われる． 

また，測定のターゲットは，生体分子に軸足は置きながらもそれのみにはこだわらず，カイラ

ル結晶（水晶の Si のＫ殻（1.8 keV））など興味ある物質は全て測り，低エネルギーから高エネルギ

ーまで，元素を系統的にスキャンしていくことが大切である． 

   

   

３．独創性，国際競争力 

現在ＮＣＤを測ることができるのは，ＥＳＲＦと Spring-8 のみである．とくに有機物，生体物

質のＮＣＤは日本の独壇場であり，試料の作成法からいろいろなノウハウまで，今のうちならば世

界に先駆けて新しいサイエンスを切り拓くことができ，国際競争力は極めて高い． 

 

 

４．需要見込み 

現在，多くの化学者や分子物理学者が円二色性の科学に踏み込んでいないのは，ひとえに装置が

ないことによる．装置ができることにより，需要が爆発的に拡大することが期待できる．早稲田大
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学の円二色性グループを始めとする結晶光学の研究者，生体分子科学の研究者の参入も大いに期待

できると考えられる． 

 

 

５．国内での住み分けと，つくばにこの研究拠点を形成する意義 

図１に示すように，軟Ｘ線での自然円二色性測定は SPring-8 の独壇場である．しかし，100～400 

eV はまさしく空白の領域であり，ここをカバーするという戦略が望まれる．さらに，つくばにはＶ

ＵＶ領域での円二色性測定を精力的に推進し世界最短波長記録の更新を目前にしている産総研ＴＥ

ＲＡＳグループがごく身近に存在する．すなわち，産総研ＴＥＲＡＳで 4～40 eV を，ＰＦで 100～

2000 eV を分担すれば，つくば地域は，幅広いエネルギー領域にわたって円二色性が測定できるとい

う世界でも唯一の円二色性測定拠点地域としてそのつよみを獲得できることとなる． 
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図１．フェニルアラニンの吸収スペクトル（中川グループ 

の測定と Henke らの原子吸収断面積データにより作成）．着色の

部分は現在，円二色性が測定可能なエネルギー領域（緑：市販
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図２．フェニルアラニン蒸着膜の酸素 K 殻領域での吸収スペクトル（A），軟 X

線自然円二色性スペクトル（B）（文献６）．および Yang らによる計算結果（文

献９）． 
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図３．セリン蒸着膜の酸素 K殻領域での吸収スペクトル（A），軟 X線自然円二

色性スペクトル（B）（文献６）．および Yang らによる計算結果（文献８）． 
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4.17 磁気秩序を持たない物質の温度可変磁気円二色性 
 

東京都立大学・大学院理学研究科 宮原恒昱、石井廣義、高山泰弘 

 

１．研究の背景 

 軟Ｘ線放射光を用いた内殻励起磁気円二色性（ＭＣＤ）の歴史をみると、当初から、強磁性やフェ

リ磁性など比較的ＭＣＤ強度が（吸収強度で規格化したとき）大きな値を示す物質が研究対象の中心

をなしてきた。常磁性状態を含めた比較的小さいＭＣＤを検出する研究が発展してきたのはごく最近

のことである。これに対し硬Ｘ線領域のＭＣＤでは、遷移金属の 1s-4p 遷移に伴うＭＣＤとか、希土

類元素の 2p-5d 遷移に伴うＭＣＤは小さいにもかかわらず、研究対象になってきた。硬Ｘ線の場合、

磁性を直接担う 3d 電子や 4f を直接観測するための適当な内殻準位がなかったからに他ならない。 

 一方、バルクの磁性体研究では、常磁性状態や「近藤状態」など、磁気秩序を持たない場合を含め

て、帯磁率の温度依存背を測定するのは基本中の基本と言ってよい。しかし、バルクの帯磁率測定で

は元素や軌道を選択した測定は不可能であるから、放射光ＭＣＤの有用性は明らかである。 

ただし放射光ＭＣＤの場合、それなりの工夫と一定の開発が必要である。第一に、１０―３程度の小

さいＭＣＤを精度よく測るには、光源が高輝度であるとともに、何らかの変調法、特に入射光の偏光

をスイッチすることは極めて有用である。また第二に、磁性研究では試料の温度変化を大きくとれる

ことも重要である。特に極低温を実現する場合は、試料まわりのクライオスタットのサイズが大きく

なる可能性があるから、適切なクライオスタットの開発と、40mm 程度の比較的広い磁極間隙をもつ磁

石の開発は、結合して統一的に行う必要がある。 

 

２．研究の目的 

 磁性物理学においては、２０年近く研究されながらその実態やメカニズムが未だに解明されていな

い問題がある。その一つは「高密度近藤効果」とよばれる状態で、希薄な不純物磁気イオンにたいし

て成立する希薄近藤効果が、周期的に並んだ各磁性イオンに対して成立しているように見える現象で

ある。希薄近藤効果とは、簡単に言えば、ある温度以下で、磁性イオンのスピンが他の伝導電子と１

重項をつくる傾向が生じて、局在スピンが量子ゆらぎをおこす現象である。一方、素性のよく知られ

たＲＫＫＹ相互作用は、局在スピンが十分低温では止まっていることを前提とするから、同じように

交換相互作用が基礎にあっても、近藤効果とＲＫＫＹ相互作用は競合的な現象といえる。 

 「高密度近藤効果」に見える現象は、Ce、Pr や Yb を含む化合物・合金にあまりにも普通に見られる

現象であるので、むしろその電子論的解釈は、個々の物質の特異な物性の後ろに隠れて、あまり詳細

に論じられない傾向があった。しかし、申請者らは最近、CeSn3,CeRh2,CeNi,YbAl3などの 4f 磁気モー

メントの振る舞いが、「近藤温度」より低温ではバルク帯磁率と著しく異なることを見出し、高密度近

藤効果の解釈について新たな問題を投げかけたところ、多くの磁性研究者の関心を引くことになった。

図１には、バルク帯磁率の逆数の温度依存性が 4f 局所帯磁率の振る舞いと似ている場合、やや異なっ

ている場合、著しくことなっている場合の典型的な例を示す。 
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 その結果、この問題（バルク帯磁率と 4f 局所

帯磁率の不一致）は、 
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単に「高密度近藤」効果の解釈にとどまらず、充

填スクッテルダイトなど、希土類元素を含む種々

の化合物・合金の電子状態の基礎を解明する上で、

避けて通ることのできない問題となってきた。 

 そこで、申請者らは CeNi や CexLa1-xNi につい

ても同様な測定をおこなったところ、4f 局所帯

磁率の温度依存性は図２のように Curie-Weiss

則に従うものとなった。直線の傾きから求めた磁

気モーメントは 1.8μB 前後であり、原子モデル

で期待される2.55μBより小さいことを見出した。

また Ce が高濃度のときは Weiss 温度は負であっ

た。

このことは、隣り合う４ｆ電子間になんらかの反強磁性的相互作用が働いていることを示唆する。し

かもこの相互作用は、一方を上向き、他方を下向きに固定したものではなく、互いにスピンが逆向き

の相関を保ちながら揺らいでいると想像される。もしそうならば「高密度近藤」効果とは、４ｆ局在

スピンが４ｆ以外の伝導電子と各サイトで１重項を作っているという描像は再検討されねばならない。

ただし、このことを確認するためには、貴金属中に３ｄ磁性イオンを希薄に溶かし込んだような、典

型的な希薄近藤効果を示す物質の局在モーメントがＭＣＤでどのように観測されるかについても研究

しなければならない。また、充填スクッテルダイトなど、新規な物性を示しながらも近藤効果を示す

物質についても系統的な測定が必要である。 

 以上のように、近藤効果など磁気秩序を示さない多様な物質群について内殻励起ＭＣＤの温度依存

性を測定して磁気モーメントを評価し、SQUID など、バルク帯磁率との差異を明らかにしてその原因を

探り、「高密度近藤効果」などの真のメカニズムを探るのが本研究の目的である。 

 

３．研究方法とハードウェア 

 この研究では、特に微小なＭＣＤを精度よく測定する必要があることから、ハードウェアとして以

下のような条件が要請される。 
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①高輝度挿入光源による変調可能な軟Ｘ線円偏光の発生 

 光子エネルギー範囲は２５０ｅＶ－１２５０ｅＶ程度まで。円偏光度は必ずしも完全である必要は

なく８０％程度でもよいが、既知である必要がある。また円偏光の向きは１Ｈｚ程度でスイッチング

できることが必要である。 

②分解能１０４程度の分光光学系 

光源の円偏光の向きが変調されたときに光子エネルギーのシフトが生じないことが特に重要である。

また、このときしばしば分光器からの出力強度が変調される場合があるが、これにより吸収に比例し

た偽のＭＣＤ信号が現れる可能性がある。したがって、偏光の向きが変調されても分光器の出力が安

定していることも重要な条件となる。アンジュレータを直列に配置して円偏光を変調する場合は、光

源の位置も変調されるので、分光器上流の光学系において、分光器に入力される光子数が変調を受け

ないような設計が要請される。 

 

 以上に加えて、測定システムには以下の条件が要請される。 

③測定試料を１０Ｋ程度（できれば４Ｋ）まで冷却できること 

 冷却のための放射シールドを考慮すると、試料回りが大きくなる可能性がある。その場合は電磁石

を用いるなどの工夫により、４０ｍｍ程度の磁極間隙が必要となる。 

④清浄な試料面を得るために、劈開や破断のできる試料準備槽が付属していること 

 光電子全収率測定でもしばしば表面敏感な場合がある。そのため試料面は常に清浄でなければなら

ない。また当然に、測定槽の真空度は１０―８Ｐａよりよいことが望まれる。 
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PF 挿入光源 BL 増強計画デザインレポート 

4.18 利用計画提案書（BL16 スピン分解光電子分光 I ） 

            奥田太一（東大物性研） 

サイエンス（目指すサイエンスの概要） 

 本利用計画では、内殻光電子をプローブとしたスピン分解光電子分光を行うことにより、(1)磁性体

／磁性体もしくは磁性体／非磁性体表面（界面）のスピンのカップリングを含めた構造決定や、(2)巨

視的には磁性をもたない遷移金属、希土類金属化合物（反強磁性体、常磁性体、無秩序磁性体構造）

の価電子帯のスピン情報を得ることを目的とする。 

 (1)磁性体／（非）磁性体表面（界面）などの構造を磁性体同士のスピンのカップリングを含めて決

定することは、基礎科学的な興味のみならず、新しい磁気記憶媒体などを設計する上でも重要である。

このような系の磁気的な情報を得る方法としてスピン分解電子顕微鏡（SPSEM）、磁気力顕微鏡(MFM)、

X 線光電子顕微鏡（X-PEEM）、スピン偏極走査トンネル顕微鏡(SPSTM)など様々な手法が有る。しかしな

がらこれらの手法ではその空間分解能の制約から磁気ドメイン構造については詳細な情報が得られる

ものの、各原子同士の磁気的なカップリングを知ることは通常難しい。SPSTM では原子分解能でスピン

の解析ができたという実験報告も一例だけあるが 1)、測定は難しく汎用的な手法とは言い難い。また、

STM を用いた場合は原理的に表面第一層の構造や電子状態に関する情報しか得ることができないため、

第二層以下の界面構造などについての知見を得ることも通常は不可能である。そこで本利用計画では

以下に述べる光電子回折法（Photoemission diffraction :以下 PD）をスピンを分解して行うことによ

り、表面のみならず界面の原子構造をスピンのカップリングも含めて解析することを目的とする。 

 PD は、物質から放出される光電子波が隣接する原子により散乱を受けることにより生じる回折を利

用して物質の構造を解析する手法であるが、光電子をプローブとすることから通常は表面や界面に敏

感な手法である。また PDでは、特定内殻の光電子の回折を測定することから特定元素の周囲の構造を

選択的に解析することが可能である。さらに、高エネルギー分解測定においては化学シフトしたピー

クの回折から表面や界面の原子を区別して構造解析するなど結合選択的な構造解析も可能となる。こ
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のような理由から PD はこれまでに表面界面の構造解析に広く用いられてきた。 

 この光電子回折法をさらにスピンも分解して行うこと（スピン分解光電子回折、Spin polarized 

photoemission diffraction：以下 SPPD）によりスピン構造を含めた完全な表面界面の構造解析を行う

ことが原理的には可能である。SPPD は 1980 年代にその有効性が議論され 2)、これまで主に磁性体表面

の研究に使われてきている。磁性体内原子の内殻準位からの SPPD では、光電子のスピン分極は励起光

を吸収した原子でのスピン軌道相互作用と吸収原子、散乱原子の価電子スピンとの交換相互作用によ

って生じる。従って磁性体/磁性体表面（界面、薄膜）のスピンを含めた構造解析に有効となる。一方

非磁性体内殻においてはスピン分極は励起光吸収原子のスピン軌道相互作用により生じ光電子の散乱

によって変化を受ける。非磁性体からの SPPD を調べることは磁性体からの SPPD を研究する際の予備

実験として重要であるだけでなく、磁性体/非磁性体表面（界面、薄膜）のスピン構造の研究にも有効

である。PDの解析は、高運動エネルギー（〜500 eV 以上）の光電子の場合は主に前方散乱ピークが強

くなるため比較的直感的に構造を解析することができる。この場合は吸着原子の吸着位置や、エピタ

キシャル膜の構造解析などには特に有効となる。一方低エネルギー（数百 eV 以下）の場合では後方散

乱が重要になってくるため、多重散乱効果を取り入れた理論計算との比較が必要となる。この場合は

光電子を放出する原子の下側の原子の情報を得るのにとくに有効となる。従って、表面界面などの構

造解析を総括的に光電子回折法で行うためには励起光のエネルギーを数百〜千eV程度にわたって変化

させる必要があり、放射光利用が有用である。特に磁気散乱は 50-100 eV 程度の運動エネルギーで最

も強くなるため特定の元素のスピンを効果的に解析するためには、放射光の利用が不可欠となる。 

 (2) 巨視的には磁性をもたない遷移金属、希土類化合物（反強磁性体、常磁性体、無秩序磁性体構

造）の価電子帯のスピン情報を得ることは、局所スピン情報を得るという意味で興味深い研究課題で

ある。しかしながら、通常のスピン偏極光電子分光では単磁区に磁化した試料を用いる必要があり、

上記の様な物質についてスピン情報を得ることは不可能である。それを解決する方法として、円偏光

励起とスピン分解光電子分光、および共鳴光電子分光の手法を組み合わせることでそのような情報を

得ることができることが 1997 年に ESRF の軟 X 線ビームラインを用いて相次いで報告された t1、3)。つ

まり、スピン軌道分裂した内殻を円偏光をもちいて、遷移金属の価電子帯（d電子準位）や希土類金属
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の価電子帯（f電子準位）に励起することにより、共鳴により選択的に d電子や f電子の情報をスピン

を分解して得ることにより、巨視的にはモーメントが打ち消し合っているような場合でも局所的なス

ピン情報を得ることができるわけである。この方法で、キュリ

ー温度(Tc)以上でもNiの価電子帯に強いスピン偏極が存在し、

スピン一重項と三重項が Tc 以上でも以下でも分離しているこ

となど遷移金属の磁性についての基本的な理解を深める重要

な結果が報告されている 2)。また、反強磁性体の CuO において

も同様の手法で研究がなされ、価電子帯のうちフェルミレベル

直下のみスピン一重項状態が観測され高温超伝導体における

Zhang-Rice 一重項の安定性を裏付ける結果が得られるなど重

要な研究成果があがっている 3)（図 1）。上述のようにこのよう

な研究においては、円偏光励起をもちいて共鳴光電子分光を行

う必要があるため、遷移金属の 2p-3d 共鳴光電子を行うために

は700-900 eV程度、希土類金属の3d-4f共鳴は千数百eV、4d-4f

共鳴では数百 eV 前後に光エネルギーを調整する必要があり、円偏光軟 X線のビームラインが不可欠と

なる。 

 概要（どのような実験装置を用いて、何をどこまで明らかにするのか） 

通常スピン分解光電子測定はスピン軌道相互作用を利用した Mott 検出器が使用される。そ

の原理は、数十から数百 kV の高電圧により加速した光電子が Au などの重元素のターゲットにより散

乱されたる際に、光電子自身のスピンと軌道モーメントの相互作用によりアップスピンとダウンスピ

ンで散乱強度に違いが生じる(Mott 散乱)というものである。Mott 検出器は高電圧を必要とするために

装置が大きくなると言う欠点があるが、ターゲットとなる Au 薄膜などは比較的取り扱いが楽なためこ

れまでスピン分析には多く用いられてきた。しかしながら、非弾性散乱した電子を利用するためその

検出効率は低く、性能指数（FOM: Figure of merit）は通常 10-4 程度である。そのためスピン分解光

電子分光の測定においてはアンジュレータ光源が不可欠となる。そして、たとえアンジュレータ光源

図１ 円偏光励起スピン分解共鳴光電子

分光で観測された反強磁性 CuO の価電

子帯のスピン偏極率。フェルミレベル直

下に Zhang-Rice 一重項による高いスピ

ン偏極率が観測された。Ref.4から。 
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を用いたとしても非常に長い時間と労力を要することになる。 

SPPD の実験においては、スピン分解

光電子分光の測定を様々な角度で数多く

行う必要がある（図 2）。したがって、信頼

性の高い実験データを得るためには通常

の角度分解光電子分光程度の簡便さで測

定ができることが望まれる。そのための一

つの方策がアンジュレータ光源の利用で

あるが、現在の BL19 に設置されているア

ンジュレータ (2.3 m 、輝度： 1015〜

1016phs/s/mm2/mrad2/0.1%bw)5)を用いた場

合でも、一つのスペクトルを測定するのに

数時間を要とする。従って、長直線部を利

用したさらに高輝度のアンジュレータ光

を使うことが必要となる。計画中の BL16 の場合 9.2 m の長い直線部を利用することで、200-1000 eV

程度の範囲で 1018 (phs/s/mm2/mrad2/0.1%bw)以上の輝度が見込まれており、集光が同程度と仮定しても

現状の BL19 に比べて 100 倍程度の光量が期待され、光を絞ることができればさらに効率化が期待でき

る。 

このように輝度の高い放射光源を利用することは重要であるが、測定装置の方でも効率化を行う

ことにより、さらに簡便に実験を行うことが可能となる。そのため現在、高効率でより簡便なスピン

検出器の開発を行っている（図 3）。このスピン検出器は、Kisker らによって提案され実現された

VLEED(Very low energy electron diffraction)と呼ばれる検出器で 6)、スピン交換相互作用を利用し

た検出器である。検出方法は、電子アナライザーでエネルギー分析された光電子を、磁化させた Fe の

ターゲットに約 10 eV の運動エネルギーで入射し、その反射電子強度のターゲットの磁化方向による

非対称性を測定するものである。この分析器では電子線の(00)反射を利用するため強度の強い反射ビ

図 2 SPPD実験の例、Mn(1ML)/Fe(001)におけるスピン偏

極度の角度依存性。各曲線は様々なMnと Feの磁気カップ

リング（左図）についての計算結果。カップリングを完全に

決定するにはデータ点が不十分であった。 

T. Okuda et al. ,Surf. Rev. Lett. 9, 901(2002). 
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ームをスピン解析に利用できる。その結果検出効率は FOM〜10-3以上が実現されており、Mott 検出器に

比べ数十から百倍高い。しかしながら、ターゲットとなる Fe 単結晶薄膜/Ag(001)の作成が困難で、か

つ Fe の自然酸化による劣化のため通常半日程度に一度ターゲットを作り直す必要がある。このため、

測定効率を上げることが難しくこれまであまり普及してこなかった。現在我々の開発中の装置では、

ターゲットとして MgO(001)基盤上に成長させた Fe を用

いることでターゲット作成を簡便化している。さらにこ

の Fe 単結晶薄膜を純度の高い酸素であらかじめ強制的

に酸化させてFe(001)p1x1-Oの表面を作ることにより劣

化の抑制を図っている。この Fe(001)p1x1-O 表面では、

Fe(001)に比較してより高いスピン検出効率が有ること

が予測されており、また表面がたとえ汚染されても

600℃でアニールすることにより再生することが報告さ

れているなど 7)、VLEED のターゲットとしては最適であ

る。現在、設計、組み立て、調整を行っており、近々ス

ピン検出のテストを行う予定である。 

エンドステーションとしてこの検出器を用い、高輝

度アンジュレータと組み合わせて通常の角度分解光電

子分光と同等のスループットで SPPD の測定を行う。或

る方位に沿った磁性体及び非磁性体内殻のスピン・角度分解光電子分光を行い、スピン分解光電子回

折のデータを多重散乱を取り入れた理論計算と比較することにより、様々な磁性体/磁性体薄膜、磁性

体/非磁性体薄膜などのスピンを含めた超格子構造を調べる。さらに、十分なスループットが得られれ

ば、自動制御のマニピュレータにより極角および方位角を走査しながら内殻電子のスピン分解光電子

回折パターンを観測することにより、スピン分解光電子ホログラフィーパターンを得る。得られたパ

ターンをフーリエ変換することにより複雑な理論解析なしで直接スピン配列を含めた磁性体薄膜表面

の構造解析も可能になると期待される。 

図 3 開発中の高効率スピン分析器の模式

図。低速（約 10 eV）の電子はコイルで磁

化されたFeターゲットで反射されMCPで

検出される。反射電子を使うため従来のモ

ット検出器に比べ数十倍以上の検出効率が

期待できる。
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 一方、巨視的には磁性をもたない遷移金属、希土類化合物（反強磁性体、常磁性体、無秩序磁性体

構造）の価電子帯のスピン情報を得る実験においては、SPPD の実験ほど測定効率は要求しない。ただ

し、精度の高い測定のためには偏光度の高い円偏光光源が必要である。遷移金属化合物や高温超伝導

体に代表される遷移金属酸化物、希土類金属化合物だけでなく、超常磁性を示すナノクラスター、非

常に微量な磁性体しか含まないような希薄な系などについてもこの手法をもちいて価電子帯の局所ス

ピン情報を得たい。ナノクラスターや薄膜、希薄磁性体などの研究では磁性原子の絶対量が少ないこ

とから高い光の強度と高効率スピン検出器はもちろんこの研究計画でも重要であることには変わりな

い。 

位置付け（独創性、国際競争力など） 

スピン分解光電子回折は、1985 年ごろ C.S.Fadley らによってその有用性が紹介されいくつかの実験結

果が報告されている 2)。しかし、先述のようなスピン分解光電子分光実験の難しさから特に米国では詳

細な二次元角度分解光電子分光などに重心が移され、スピン分解での光電子回折はその後あまり多く

行われていない様である。一方円偏光励起による巨視的には磁性を持たない物質のスピン偏極光電子

共鳴実験は、90 年台後半に ESRF の軟 X線ビームラインを用いて初めて行われた。スピン分解光電子分

光はこれまでドイツを中心としたヨーロッパ諸国が伝統的に強く、BESSYII などの高輝度光源を用いて

精力的に実験が行われてきている。SPPD の研究も 90 年代に VLEED 装置を用いて先駆的な研究がいくつ

かなされた 8)。しかし、先述のように効率の悪さから余り普及せず、その後はスピン検出よりも簡便な

MCD を利用した研究の方が盛んになった感がある。一方、スイスの Zurich 大学グループはこれまで自

動制御マニピュレータにより表面の二次元光電子分光を広く行い、フェルミ面マッピングや、光電子

回折実験を数多く行ってきており、ホログラフィー実験についても行ってきた 9)。さらに、最近スイス

ライトソース(SLS)において Mott 型スピン検出器を導入し、スピン分解の二次元光電子分光装置を立

ち上げ実験を開始している 10)。また、イタリアのグループが上記の Fe(001)p1x1-O 表面をスピン分析

に利用する実験を始めている 11)。これらの状況を考えるとヨーロッパにおけるこの分野の潜在能力は

高く、SPPD、スピン分解光電子ホログラフィー実験も早晩再び活発に行われるようになることが考え

られる。従って、VUV、SX 領域の高輝度光源が存在しない我が国がこの分野で当面の国際競争力を保つ
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ためには既存光源を利用した輝度の高いアンジュレータと高効率スピン検出器の組み合わせが急務で

ある。 

 

計画する研究に必要とされる光の仕様、その優先度 

本研究計画においてはアナライザーの焦点位置での photon 数が最も重要である。スピン検出の FOM（〜

10-3:VLEED、〜10-4:Mott ディテクター）を考えるとスピンおよび角度分解光電子分光を通常の光電子

分光と同等のスループットで行うためには、1015〜1016 (phs/s/0.1%bw)以上の photon 数が必要である。

先述のように磁気散乱は光電子の運動エネルギーとして百 eV 程度で敏感なので、観測する内殻の束縛

エネルギーにもよるが、百〜千 eV 程度の光のエネルギー領域にわたって上記の photon 数が確保され

ることが望ましい。また、円偏光励起スピン偏極光電子共鳴実験では、遷移金属の L吸収端(700-900eV

程度)、希土類金属の M(千数百 eV 程度),N(百数十 eV 程度)吸収端のエネルギーの光が必要となる。輝

度としては1018(phs/s/mm2/mrad2/0.1%bw)程度が上記エネルギー範囲にわたって確保されることが期待

される。また当然の事ながら優れた集光系により光を試料位置でできるだけ絞ることも重要である。 

 光の偏光は SPPD の実験においては、直線偏光、円偏光いずれでもかまわないが、磁性体/非磁性体

のスピンを含めた構造解析においてはスピン電子源として非磁性体内殻のスピンを円偏光で励起して

用いることが有効であるため円偏光が利用できることが望ましい。また、数の少ない表面の磁性体で

散乱されるスピン偏極電子を観測するためには、円偏光の極性をスイッチングしロックイン測定を行

うことにより、より精度良く実験が行えることも期待できる。さらに、円偏光励起スピン偏極光電子

共鳴実験では円偏光がもちろん不可欠である。 

 

需要見込み 

現在、日本国内で放射光を用いたスピン分解光電子分光を行うことができるビームラインは KEK-PF 

BL19A（物性研ビームライン）のみである。広島大学放射光科学センターや SPring8 においてもスピン

分解光電子分光装置を現在開発中であるが、常時利用できるようになるにはまだしばらくかかると考

えられる。また、これらの装置はいずれも Mott ディテクターを利用したものであり SPPD のようなハ
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イスループットを必要とする実験には十分とは言えない。従って新型のスピン検出器と高輝度アンジ

ュレータを組み合わせた本実験ステーションができれば国内で唯一のSPPD実験を行うことができるビ

ームラインとして十分需要が見込まれる。また、国内の理論グループも活発に SPPD やホログラフィー

を研究を行っており、理論的なサポート体制も問題はない。円偏光励起スピン偏極光電子共鳴実験に

ついては ESRF で可能であり、SPring8 など国内でもスピン検出器が開発できれば可能となる施設は存

在する。しかし、上記の高効率スピン検出器とのくみあわせにより、より詳細なデータが得られれば

これらの他施設に勝るとも劣らない成果が得られるものと期待される。海外においても現在のところ

ハイスループットのスピン分解光電子分光ステーションは存在せず、海外からのユーザーも期待され

る。 
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第５節 ビームライン整備案 II 短直線部 

本節の原稿は 2004 年 7 月に受理したものです 

5.1 位置付け 

 第１・２節で記載したように、PF リング直線部増強に伴い挿入光源設置可能な４カ所の短直線部が

新たに出現し、そこに短周期で狭い磁極列間ギャップを有するアンジュレータ（以下ミニポールアン

ジュレータ：mPU と略記）を設置することにより 1keV から 15keV 領域で輝度の高い放射光を得ること

が可能になる。軟Ｘ線〜Ｘ線にまたがるこのエネルギー領域は放射光研究施設を利用しているユーザ

ーの約７割以上が利用しているエネルギー領域であり、輝度の高い光源の出現は多くのユーザーに福

音をもたらすことが期待される。短直線部のビームライン（以下 BL と略記）整備計画は放射光研究施

設を利用する大部分の利用者にとって非常に身近で、かつ魅力的な近未来の将来計画と位置付けるこ

とができる。現在すでに放射光研究施設で研究を展開している多くの分野で輝度の高い光源を利用し

た新たな研究計画が考えられ、また輝度の高さを利用した全く新しい研究の展開も考えられるが、そ

の中でも mPU 光源利用を積極的に検討している５分野で計画されている利用研究・BL デザイン案等を

次節以降に記載した。5.2 節に構造生物研究グループの提案を、5.3 節に構造物性研究グループの提案

を、5.4 節にＸ線反射率計を用いた研究グループの提案を、5.5 節に軟Ｘ線分光分析研究グループの提

案を、5.6 節にＸ線位相光学研究グループの提案を紹介する。 

 ところで、直線部増強計画は BL 整備の観点から見ると新たな可能性を切り拓くと同時に副作用も伴

う。上記 mPU 光は既存のベンディングマグネット（以下 BM と略記）を光源とする BL と干渉する場所

に出てくるため、既存 BM-BL を残したまま mPU-BL を新設することは不可能である（但し mPU-BL の構

成によってはそのすぐ横に BM-BL を新設することは不可能ではない）。また第４節で記載したように

既存の５本の中長直線部が VUV-SX 領域専用になるため、中長直線部で挿入光源をマルチポールウィグ

ラーモードで利用していた大強度Ｘ線利用のアクティビティの移設先も確保しなければならない。こ

れらの問題に対処する案を 5.7 節に記述する。 

 

 

5.2 構造生物研究用 mPU-BL 

5.2.1 サイエンス 

構造生物学研究用mPU-BLでは、以下の二つにターゲットを絞った実験を行い、Ｘ線解析の高速

化・高度化を図り、構造生物学研究の世界を大きく広げる。 

1) 超微小結晶（ミクロンサイズ）の構造解析研究 

現在世界各国で第３世代放射光施設が稼動し、１０ミクロンサイズ程度までの結晶回折実験が可

能となっているが、ビームサイズの問題や検出性能の限界、回折計の駆動機構の限界等の理由により

ミクロンサイズもしくはそれ以下のサイズの試料の回折実験を行うには至っていない。特にビームサ

イズの問題は大きく、微小結晶からの弱い回折シグナルを測定するためにはバックグラウンドの低減

化が肝要であり、ビームサイズの極小化により S/Nの大幅な向上が期待できる。本提案では、mPU

124



の特徴をフルに活かしたミクロンサイズの集光Ｘ線を利用し、高精度回折装置、高感度２次元Ｘ線検

出器と共に、ミクロンサイズの結晶からの微弱なシグナルを検出できるような超微小結晶構造解析用

BL を建設する。構造解析を適用できる試料を増やし、構造生物学の世界を広げるだけでなく、ハイス

ループット化を大いに加速すると期待される。 

2) 低エネルギーＸ線（7keV付近）を利用した構造解析研究 

硫黄原子の異常分散効果を用いたＸ線タンパク質結晶構造解析は、1980年代にHendricksonや

Wangらによって試みられ[1,2]、比較的分子量の小さいタンパク質では効果的であることが評価され

た。しかし、分子量１万程度のタンパク質でも回折強度におけるバイフット差の割合が１パーセント

未満と非常に小さいため、バイフット差を正確に検出することが難しく、1990年代後半になるまで、

新規構造解析には適用される事が少なかった。しかし、近年のＸ線結晶構造解析における装置や手法

の飛躍的な進歩により、非常に小さいシグナルでも構造解析が可能となったため、注目される手法と

なってきた。最近では 44kDaのタンパク質の構造解析成功例が報告されており[3]、典型的なサイズ

のタンパク質であれば適用可能な手法となってきている。本提案では、低エネルギー（7keV付近）に

特化したデザインの光学系を組み、mPUからの高輝度Ｘ線を試料結晶に照射し、非常に小さい硫黄

原子の異常分散シグナルを正確に検知できるBLを建設する。硫黄原子はタンパク質中に天然に含まれ

るため、重原子置換体や類似構造がなくても新規構造解析ができるという利点から、この手法を汎用

に適用することができるようになれば、タンパク質結晶の構造解析の速度は飛躍的に向上すると期待

される。 

 

5.2.2 デザイン概要 

現在、放射光科学研究施設においては、BL-5、BL-6A、BL-18B、NW12と４本の構造生物学研究

用BLが稼動している。これらの BLではいずれも、0.2 mm×0.2 mm程度のコリメータースリットを

使用してＸ線ビームを整形している。現在のBLでは、１０ミクロンサイズ程度までの結晶回折実験が

可能である事から、ミクロンサイズの試料結晶の構造解析を成功させるためには、大雑把に見積もっ

て 0.02 mm×0.02 mmの範囲に十分量のＸ線光子が集光されていれば良いと考えられる。既存の

BL-6Aでは 1010photons/secのＸ線光子が試料位置に集光されており、典型的なタンパク質結晶であ

れば構造解析実験が可能である事から、最低でも同程度であれば十分量であると考えられる。現在タ

ンパク質Ｘ線結晶構造解析に最も多く用いられているエネルギーは 12.4keV付近であり、位相決定に

用いられる主な重原子の吸収端もその付近に集中している。本提案でも 11keV〜13keVのエネルギー

領域を利用できる事を最優先とする。エネルギー分解能は、MAD実験で大きな成果を挙げている

BL-18Bで>0.5×10-4（ΔE/E）なので、同程度であれば問題ない。ビーム発散に関しても、他の BLと

同等を目標とする。 

硫黄原子の吸収端は５Å近傍であり、低エネルギーになればなるほど異常分散の効果は大きくな

る（Δf"＝0.56e-@1.54Å、0.90e-@2.0Å、1.06e-@2.2Å）。しかし、低エネルギーのＸ線では、吸収の効

果も大きく、放射線損傷の影響も大きくなり、一般的にデータの質が悪くなる。成功例でも CuKαか

ら 2.0Å近傍での測定を行っている。この事から、6.5keV〜7.8keVのエネルギー領域を利用できる事
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を目標とする。 

これら二つの仕様をまとめると、本提案の BL の目標仕様は以下のようになる。 

ビームサイズ ： 20 μm×20 μm  

フラックス ： 1010 photons/s 

エネルギー分解能 ： 10−4（ΔE/E）台 

ビーム発散 ： 1 mrad以下 

エネルギー範囲 ：  11 keV〜13 keV、 6.5keV〜7.8keV（2.5 GeV時） 

 

5.2.3 性能 

ＰＦリングに１７年度に設定される短直線部にmPUを設置した場合のシミュレーションとして、

レイトレース計算を行った。光源パラメータとしては以下のパラメータを使用した。 

加速エネルギー  ： 2.5 GeV 

エミッタンス ： 27.1 nmrad 

σx  ： 0.58184 mm 

yσ  ： 0.01043 mm 

σx'  ： 0.07179 mrad 

σy'  ： 0.02620 mrad 

周期長  ： 16 mm 

周期数  ： 31 

Ｋ値  ： 1.050（12.0keV）、1.185（6.5keV） 

BLの光学系については現在検討中であるが、代表例として、K-Bミラー光学系を用いたBLと、湾

曲円筒ミラーを用いた BLの２種類について、シミュレーションの結果を示す（図１、表１）。比較

のために、放射光科学研究施設の最新のハイスループットBL、NW12とBL-5のレイトレースの結果

を載せた。 

 

 

図１．検討した光学系 

a) CaseA: K-B ミラー光学系 

b) CaseB: 湾曲円筒ミラー光学系 
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表１．レイトレースの結果 

 Energy 

(keV) 
σx (μm) σy (μm) σx' (μrad) σy' (μrad) ΣE (eV) Through 

Put 

Flux (phs/s)

CaseA 12.0 118 11.1 393 105 0.518 0.0157 2.36E+12

CaseA 6.5 118 12.7 396 113 0.284 0.0079 5.92E+12

    

CaseB 12.0 190 44.8 239 89.5 2.160 0.0212 3.18E+12

CaseB 6.5 190 46.0 241 94.6 0.690 0.0110 8.29E+12

         

 Ringエネルギー：2.5GeV、電流値300mmA、 ハーモニクス：5次（12.0keV）、3次（6.5keV） 

 アブソーバー：Graphite 0.1mm＋Be 1.0mm ミラー反射角：4.0mrad、ミラー全長：1.0m 

参考  NW12 :0.3 mrad、 BL-5:0.5 mrad  

NW12 12.7 625 94.7 207 53.2 0.769 0.0053 5.54E+12

BL-5 12.7 419 88.7 290 92.2 0.778 0.0009 4.87E+12

 

 

 

 

ミラーは、使用エネルギー範囲に吸収端のないロジウムを選択しており、高熱負荷が予想される

ので、母材として熱伝導の良いシリコンを想定している。ミラーの反射角は 4.0 mrad固定でカット

オフは 15keV付近に設定し、低エネルギーを利用した回折実験でも高次光が含まれないないようなデ

ザインとしている。 

集光点でのビームサイズは、スリット等でのコリメーションが無い状態で、CaseAの場合に標準

偏差で 118 μm(H)×11.1 μm(V)、CaseBの場合でも 190 μm(H)×44.8 μm(V)と、ＰＦの最新の BL、

NW12や BL-5と比較すると格段の極小化が図られる。特に、CaseAの場合は、水平方向で 1/6〜1/4、

a) CaseA b) CaseB 

図２．集光点でのビームプロファイル
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垂直方向ではほぼ 1/10と一桁小さいビームサイズが実現可能である。また、得られる光子数は 1/2程

度であり、輝度が格段に上がっている事がわかる。この結果から、一桁小さいサイズのコリメーショ

ンを行っても、最新の BLと同等の光子数のビームを得られると考えられ、一桁小さい結晶試料、す

なわちミクロン、サブミクロンサイズの結晶を利用した構造解析実験が可能になると期待できる。 

CaseBのような一般的なシンプルな光学系を採用したとしても、ビームサイズの極小化を図るこ

とができるので、予算が少ない状態でもこれまでの BLでは解析することのできない微小結晶での構

造解析が可能となると期待でき、構造生物学研究を大いに加速することができると考えられる。十分

な予算が獲得でき次第、CaseA もしくはさらに改良の加わった BL 光学系に改造し、最終目標である、

ミクロン、サブミクロンオーダーの結晶構造解析を実現化する。 

6.5keVにおいてもほぼ同等の性能を示している。高調波を完全に除去して回折データの質を向上

させると共に、マイクロビームを利用したバックグラウンドの低減化により S/Nを向上させる事で、

硫黄の異常分散効果のような微小なシグナルを検知する事が可能になると期待される。 

 

5.2.4 位置付け 

1990年代後半に第３世代放射光施設が各地で完成すると同時に、低エミッタンスビームから発生

する高輝度放射光を利用した微小集光のタンパク質結晶構造解析 BLの提案がなされ、まず最初に

ESRFで、10 μmφ ピンホールを利用した、マイクロ結晶用 BL-ID13が建設された[4]。しかしその

後は、世界的な網的構造解析プロジェクトの始動などにより、結晶解析実験のハイスループット化を

目指した、100 μm程度のミドルサイズのビームを利用するハイフラックスMAD-BLが主流となり、

マイクロ結晶用 BLの建設はほとんどされる事がなかった。2000年代に入り、3.5世代放射光施設が

本格的に稼動し始めると、マイクロ結晶をターゲットとする BLが注目され、各地でマイクロフォー

カスBLが再度提案され始めた。例えばSLSでは、BL-X06SAが 2002年から稼動し、10 μm×25 μm

の集光サイズが実現されている[5]。本提案のmPU-BLでは、これら世界最高レベルのマイクロ結晶

用 BLとほぼ同等のビーム性能を有し、第２世代放射光施設でも十分ミクロンサイズの結晶を利用し

た構造解析を実現可能である事を示している。逆に、第２世代放射光施設特有の安定性を最大限に活

かし、ユーザーフレンドリーな環境を整備する事で、十分世界の最先端と肩を並べる BLとする事が

可能である。特に、日本では他に同等の集光性能を持つ BLは建設されていないので、唯一のマイク

ロ結晶用タンパク質結晶構造解析用 BLとなる。 

本 BLのもう一つの特徴である低エネルギーＸ線を利用した構造解析に特化したタンパク質結晶構

造解析用 BLは世界でも注目が集まっている。しかし、まだ完全に低エネルギーに特化してデザイン

された BLはなく、微小集光の高輝度低エネルギービームが実現できれば大きなアドバンテージとな

ると考えられる。 

 

5.2.5 需要見込み 

生物的に非常に重要な機能を果たす超分子複合体や、微小量しか発現しない試料では、微小結晶

しかできない場合が多い。通常の試料でも、結晶成長を待たなくても構造解析ができるので高速化が
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図れる。また、S/Nの向上により、微弱な回折強度を測定する事ができ分解能の向上が見込まれる。

さらに、硫黄原子はタンパク質中に天然に含まれるため、重原子置換体や類似構造がなくても新規構

造解析ができるという利点から、この手法を汎用に適用することができるようになれば、タンパク質

結晶の構造解析の速度は飛躍的に向上すると期待される。以上の分析から、これまで結晶のサイズや

分解能、置換体の調整等の問題により構造解析を適用することができなかった試料でも解析可能にな

ると考えられ、構造生物学の研究対象を大きく広げることが期待される。結果として研究分野の裾野

を大きく広げ、さらに大きな需要喚起にも繋がるのではないかと期待する。 
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5.3 構造物性研究用 mPU-BL 

5.3.1 サイエンス 

 本 BL の目指す分野は以下のようになる。 

1) 共鳴Ｘ線散乱法を用いた電荷・軌道整列の研究 

 巨大磁気抵抗効果や巨大磁歪など特異な性質を示すマンガン酸化物において、電荷整列や軌道整列

はその物性発現機構として重要な役割を果たしている。これらの一連の研究がPFにおいて開発された

「共鳴 X線散乱実験による電荷・軌道整列の観察」[1,2]により大きな進展を遂げたことはよく知られ

ている。また、その対象もマンガン酸化物に限らず、チタン、バナジウム、鉄、コバルト、ニッケル、

銅など多くの遷移金属酸化物や RB2C2などの希土類化合物など多岐にわたり、大きな成果があがった。

その結果、強相関電子系という物性分野で放射光 X線を用いた回折分光の威力が認識され，一つの分

野として確立した。この分野を支えるために、mPUから放射される強力なX線を利用することができ

れば、更に次のような展開が期待できる。 

 超格子薄膜などの体積の小さな系における電荷・軌道整列の測定 

 巨大磁気抵抗効果を素子材料として応用する場合、人工多層膜などが有力である。マンガン

酸化物などの軌道・電荷秩序系における薄膜材料は基板から受ける強い応力のためバルク結晶

とは異なる軌道・電荷秩序相を示す。また、その超格子薄膜における層間の界面では、電荷移

動に伴う新しい軌道・電荷秩序相が出現する可能性がある。これらを実験的に観察することは

次世代の電子素子開発において非常に重要である。薄膜材料では回折強度がバルクと比べてか
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なり小さくなるため、軌道・電荷整列の観測のためには 3d遷移金属の吸収端に相当する波長領

域で強度の強い X線が必要となる。 

 強く乱れた系における電荷・軌道整列の測定 

 電荷・軌道・スピン整列系へのキャリアドーピングや磁性イオンの希釈は、その秩序の中に

乱れを作り出す。このような乱れの中にもある種の電荷・軌道秩序が存在する可能性がある。

高温超伝導体のストライプ秩序はその一例である。また、パーコレーション濃度までの希釈効

果は、電荷・軌道整列状態においてフラクタルのような特徴的な構造を作り出し、新しい励起

状態を内在することができる。このような乱れの中に生じる秩序を共鳴Ｘ線散乱により観測す

ることを目指す。 

 表面の電荷・軌道整列状態の測定 

 表面での電荷・軌道整列状態は結晶の内部のものとは異なる可能性がある。典型的な電荷・

軌道整列系において、共鳴Ｘ線散乱による全反射測定を試み、その表面における新奇な電荷・

軌道整列状態を探索する。 

 電荷・軌道整列系の臨界現象 

 電荷・軌道整列は強く格子と結合し１次相転移をしばしば示すが、２次的な相転移を示す場

合も多い。このような系での臨界現象（秩序変数や相関距離の温度依存性）を詳しく調べること

により、系の電荷・軌道相互作用の異方性やポテンシャルレンジに関する知見を得る。 

 ナノスケール強相関系の電荷・軌道整列の測定 

 ナノスケール強相関系の研究は、応用研究はもとより基礎研究においても重要である。最近

では、ゼオライトのようなナノスケールの細孔中で強相関物質を合成することができるように

なってきた。このような系を用いて、電荷・軌道整列のサイズ効果を調べ、強相関電子系にお

けるナノスケールでの電子状態を研究する。 

2) 巨大電気磁気効果を示す磁性誘電体における超格子歪の研究 

 長周期の格子歪みを持つ誘電体は寄生強誘電を示すことがある。すなわち、超格子歪みの波数が変

化することによって自発分極の出現・消失や方向のフリップなどが起きる。これに関連して、近年、

正弦波的な反強磁性が生じると、それがもとで倍周期の交換歪みを引き起こし、さらにそれが寄生強

誘電を引き起こすという物質が発見された（この交換歪みは PF の放射光 X線回折装置を使って測定さ

れた[3,4]）。この種の物質に外部磁場を印加するとスピン系が何らかの相転移を起こし、それに伴っ

て強誘電の電気分極が敏感に応答する場合がある。この現象は従来の一次の電気磁気効果を超える巨

大な電気磁気効果として、非常に注目を集めている。この巨大電気磁気効果を理解する上では、交換

歪が磁場によってどのように変化するのかを測定することが最も重要であり、そのためには強磁場下

での回折実験が不可欠である。 

3) Ｘ線電気磁気効果の研究 

 強誘電と強磁性が共存する多重強秩序物質(multiferroics)やキラルな磁性体は電気磁気効果を示す。

すなわち、外部磁場を印加することで電気分極が誘起される。この外部磁場を交流にし、X線に相当

する周波数にすると、方向二色性（X線の方向の正負により、吸収が異なる現象）が予測されていた。

実験的には、この X線方向二色性を観測することはなかなか困難であったが、2003年に PFで初めて
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観測することに成功した[5]。現在、多重強秩序物質の研究が国内外で盛んに行なわれるようになっ

てきており、今後は X線領域の電気磁気効果の研究も重要な柱になると考えられる。 

4) 磁性超格子の磁気構造の研究 

 スピントロニクスの発展に伴い、磁性ナノ構造における磁気構造を調べたいという要求度は近年増

してきている。回折実験の特徴を生かしやすい人工超格子を対象に、共鳴あるいは非共鳴の X線回折

を用いて磁気構造を調べることができればスピントロニクスの発展に大きく寄与できる。このような

磁気構造研究の実現に向けて現在、磁気変調 X線回折分光による磁気構造解析手法を開発中であり、

今後の発展が期待できる。 

 

5.3.2 デザイン 

 主にエネルギー分光を含めた放射光散乱実験のためのBLと位置づけ、3keVから 14keVの範囲のX

線を利用する。具体的には、電荷、スピン、軌道などの秩序化を研究するため、それらに伴う超格子

反射の観測、ならびに入射・散乱 X 線のエネルギー、偏光を選択した測定(共鳴 X 線散乱実験)を主眼

とする。3keVから 14keVの範囲で、3d遷移金属の K吸収端、4d金属の Ru以上の L吸収端、5d金

属や希土類の L吸収端が網羅される。 

・光学系 

 通常扱う試料の大きさは 1mm 前後であるのに対し、アンジュレータからの放射光をそのまま実験

ハッチまで導入すると 1cm 以上の幅に広がってしまうため、集光光学系が必要である。また、単色 X

線を用いた実験を行うため、モノクロメータと高調波除去ミラーが必要である。以上の仕様要求から、

3keVから 14keVの範囲の X 線を集光し、試料位置周辺で 1mm×1mmの範囲を通過するフォトン数

を最大にする事を目的とした光学系として、次のような光学系を組む。 

  平行化ミラー 

窒素冷却 2結晶分光器(Si111、平板) 

集光ミラー 

高調波除去ミラー 

・ 実験ハッチ、装置 

 実験ハッチはタンデムで二つ用意し、下流側に大型六軸回折計を常設、上流側は汎用ハッチとする

が、基本的に大型二軸回折計を導入する。 

・大型六軸回折計：この回折計は小型冷凍機や電気炉を取り付けることが可能であり、構造解析

を目的としない散乱実験用の回折計としては標準的で、様々な応用が利く。

検出器として現在使用しているシンチレーションカウンタの他に、CCD 等の

瞬時読み出し可能な 2次元検出器を導入する。 

・大型二軸回折計：強磁場下あるいは超低温下での電荷・軌道・格子整列の強度変化を測定でき

るような汎用性の高い、水平回転式の二軸回折計を用意する。 

なお、各種大型アタッチンメント類の導入を計画しているため、ハッチの大きさは上流下流共に 3.5

×3.5×3ｍ3程度の大型のものが必要である。 
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5.3.3 性能 

 エネルギー領域 3keV〜10keVの範囲で、エネルギー分解能 1eV程度、1013photons/s前後の量の光

子が試料位置に到達する。既存の BL16と、アブソーバーを何も入れない状態でのmPUのスペクト

ルを比較すると、 8keV近辺でmPUは BL16と遜色ないフラックスを出し、それ以下では BL16を

大きく上回る。3keV近辺で最大強度を出し、そこでのフラックスは BL16の最大強度、9keV近辺で

のそれを 4割程度上回る。逆に、高エネルギー側では BL16に及ばない。10keVで比較すると BL16

を 2~3割下回る。BL16建設当時と異なり、全国的な放射光 X線の利用という立場から見ると、現在

では高エネルギー実験をするためには PF-ARや SPring-8を利用できる状況になっており、この BL

では比較的低エネルギー側に特化した設計が適切であると判断している。 

 

5.3.4 位置付け 

 第三世代の放射光施設と競争するためには、比較的低いエネルギー側の X 線に特化した研究での競

争力を重視すべきであろう。これまでPFで構造物性グループが培ってきた電荷・軌道整列の研究はま

さにその好例である。その経験をできるだけ生かし，さらに発展させるために設計した BL があれば、

「高エネルギー側の利用を念頭に設計した BL で低エネルギー側を使う」より、ずっと使い勝手の良

い BLができるはずである。 

 具体的には、アナライザ用３軸ゴニオを設置することによる回折光の偏光解析と、ダイヤモンド移

相子による入射光偏光装置を標準で設置し、また、冷凍機、ダイヤモンドアンビルセルなど試料周り

のアタッチメントについては、これまで 16A2 で用いてきたものをそのまま使える設計にする。これ

により、低エネルギーの X 線の利用者にとって使い勝手が良い BL ができる。また、強磁場下での回

折実験の要望が巨大磁気抵抗のブーム以来非常に多いため、その実験が可能な BL の建設は競争力の

さらなる向上につながる。この BLの特性を生かすために各種アタッチメント類の導入を計画する。 

 

5.3.5 需要見込み 

 現在の16A2の利用者がそのまま移動すると仮定しても、現行では全体のBTの半分しか利用できな

いため、要求されている BTの半分程度しか配分できていない。一方、ｍPUの新しい BLでは上下流

の二つのハッチで全 BT を使用することにしても、今まで不可能であった条件下や測定方法での測定

が出来るようになるため、ユーザー層の拡大や測定時間の延長などによって、全 BT の配分でさえぎ

りぎりになると予想される。例えば、強磁場下、および超高圧の X 線回折実験の需要見込みは当面に

おいて１年当たりそれぞれ５週間程度と考えられるが、これまでの PF における構造物性研究課題の

増加傾向を考えれば、成果が出て宣伝効果があればさらに需要が多くなると考えられる。 

 

参考：本 BL に必要なアタッチメント類 

・移相子 

 ７軸回折計の上流側に 2素子型の移相子を組み込むことにより、入射 X線の偏光制御を行なう。水

平方向の集光にある程度対応できるように 2素子型とする。 

 必要な理由：軌道整列を観測するための共鳴 X 線散乱、磁性超格子を観測するための磁気共鳴散乱、

X線電気磁気効果の３つは、X線の散乱や吸収が偏光についてテンソルとして振舞う。よって、mPU
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からの X線の偏光度・平行度の良さを生かして、移相子による偏光操作を本格的に取り入れる。 

・超伝導磁石 

 10Tまでの静磁場を発生できる超伝導磁石を用意する。 

 必要な理由：巨大電気磁気効果を理解する上で、交換歪が磁場によってどのように変化しているの

かを測定することが最も重要である。この交換歪みに伴う超格子反射の強度は、BM光源からの X線

を使った場合で数 cpsから数十 cpsであり、ここに超伝導磁石を導入して強磁場下での測定を行うこ

とは難しい。少なくとも現状の PFの BLでは不可能である。mPUからの X線を用いて磁場下での回

折を行うことのできる環境を整えることにより、初めて可能となる。 

・パルス磁場 

 最近では小型のパルス磁石を冷凍機に装着することにより、放射光を用いて H=30Tまでの強磁場

中での構造を研究できるようになってきた。このシステムを導入することにより、H=10T以上での磁

場中相転移の研究を行うことができる。 

・１Ｋ冷凍機 

 放射光を使った低温実験は、照射効果による試料の昇温という問題のため困難を伴う。現状では

Heフロー型冷凍機を用い、ヘリウムをポンピングすることにより、T=2Kまでの温度に到達すること

はできるが、液体ヘリウムを一日あたり１００リッタも消費する。ヘリウム３を利用したＪＴ型の冷

凍機を導入することにより、簡便に T=1Kの実験を行うことができるようになる。 

必要な理由：格子との相互作用が小さく，電子系の相互作用が主役となっているｆ電子系では，その

エネルギースケールが小さい事が本質的である。小さいエネルギースケールは低い転移温度に直結す

るため，転移温度が 1Kから 5Kの間の物質は少なくない。これらの物質を通して電子系の性質を知る

ためには，1Kまでの実験は不可欠である。 
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5.4 Ｘ線反射率利用研究用 mPU-BL 

5.4.1 サイエンス 

 本 BLは、「埋もれた界面の科学」と呼ぶべき新しい学問領域の研究拠点として発展することを希
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望して提案に至ったものである。 

これまでの表面科学の研究は、物質の最表面構造と物性に関するものが多い。薄膜界面に代表され

る表面に露出していない「埋もれた」構造は、諸現象の基礎科学的な理解の面でも、産業応用の観点

でも、最表面構造に勝るとも劣らず重要であるが、研究の数が必ずしもあまり多くないのは、手段が

限られていることによると考えられ

る。まさに「埋もれている」がゆえに、

表面に敏感なほとんどの研究手法

を使うことができないのである。

この点、Ｘ線・放射光は、最表面

にも表面より深い領域にも応用可

能な優れたプローブであり、「埋も

れた」構造の研究に本格的に活用さ

れることが望まれる。 

物質のＸ線に対する屈折率は１

よりわずかに小さい値を持ち、平

坦かつ平滑な物質表面に全反射臨

界角θｃよりも浅い角度で入射した

Ｘ線は物質の外部で光学的な全反

射を生じる。この近傍で角度を変

化させると、Ｘ線の侵入深さが数ナ

ノメートルから数１００ナノメート

ル程度まで連続的に変化する。「埋

もれた」構造の解析は、このような条件を用いるとよい。このとき、図３に示すように、試料表面と

入射Ｘ線のなす角と等しい角度で生じる強い反射スポット(A)（鏡面反射）の周囲に、弱い散乱Ｘ線 

(B) (C)が観測されることが知られている。いわゆるＸ線反射率測定は、単色Ｘ線を用い、視射角αi 

（入射Ｘ線と試料表面のなす角度）を変化させながら、(A) の強度（位置もαiの変化とともに変わる）

をカウンターによって測定するのが一般的である。「埋もれた界面の科学」の研究においては、必ず

しもそのような既成の技術に限定されるのではなく、 (B)(C) をも含めてＸ線反射率と見なし、また

αiを走査しない方法や、カウンターにかわる検出器の導入等、さらなる拡張を検討している。 

1970年代に IBM のEsaki らが人工格子の概念を提唱し[1]、今日で言うところのナノ構造制御の

基本的な出発点を築こうとした頃、同僚の Segmuller は多層構造の層や界面の評価技術としてＸ線

反射率法の有用性に気づいた[2]。「埋もれた界面」の解析研究の第一歩はこうして踏みしめられた。

わが国は、もともとＸ線反射率法関連の研究でよい伝統を有していて、1960年代に発見された全反射

域での散漫散乱の異常ピークには日本人の名がつけられている。1980年代にはいり、KEK PF の運

転が始まった後は、放射光を活用したＸ線反射率法に関していくつもの重要な研究がなされている。

例えば、多層構造モデルに依存することなく層の厚みを精度良く決定できるフーリエ変換法の発案

( ) ( ) ( )⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ +−= ifffiffq αα

λ
πθα

λ
παθα

λ
π sinsin2,2sincos2,cos2coscos2

図３．Ｘ線反射率測定の概念図 
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[3]や、層数の多い場合にも高精度の解析ができる二波長法・多波長法の発案[4]、薄い膜からの長周

期の干渉効果を差分法で解析することによる半導体の極薄ゲート酸化膜の評価[5]等、国際的に見て

もかなり高い水準の成果が多く出されている。このような研究を通して、放射光が「埋もれた界面」

の研究に有用であることは、ある程度広く認識されるに至っている。 

他方、現代では、Ｘ線反射率法の技術そのものは成熟しており、かつ、実験室系Ｘ線源を用いる

場合でも、よく工夫して装置を準備すれば、およそ１５分程度で反射率の全プロファイルを６～８桁

にわたって取得し、薄膜の各層の厚さや界面ラフネス、密度傾斜、拡散等の評価を行うことが可能で

ある。このことは、Ｘ線反射率法による「埋もれた界面の科学」の研究が実験室系Ｘ線源で十分達成

可能であり放射光BLは不要であることを決して意味しない。放射光BLでは、後述するように、実験

室系Ｘ線源等によっては実施困難な測定技術を中心に据える計画であり、Ｘ線反射率法という名称は

同じであっても、行おうとする測定の実際上の内容や水準がかなり異なることを強調したい。放射光

利用により量・質ともに大幅アップグレードした新しいＸ線反射率法を提案したいと考えるものであ

る。 

「埋もれた界面の科学」の研究領域は、ほとんどあらゆる薄膜を対象とするものであるが、例えば、

金属・半導体・磁性体等の多層膜界面、保護層のついた量子ドット、接着界面等が挙げられる。更に

具体的には、Ｘ線反射率ユーザーグループに集まる研究者が提案しているテーマとしては、例えば、

次のようなものがある。 

１． 電子デバイス用有機超薄膜の結晶状態とデバイス特性（九州大学 高原グループ） 

２． 磁気デバイスにおける磁気結合効果の界面作用、時間応答性（日立 平野グループ） 

３． 強い拘束を受けた合金薄膜中の相転移ダイナミクスとその応用（京都大学 奥田グループ） 

４． 金属および金属酸化物ナノ粒子の分散構造と電子伝達系の機能（物質・材料研究機構 材料研

究所 桜井グループ） 

５． 薄膜/シリコン基板界面および絶縁膜中に埋め込まれたシリコン量子ドットの構造と電子物

性との相関ならびに物性制御技術開発（福岡大学 香野グループ） 

６． 有機デバイス創製のための界面ナノ構造のＸ線散乱その場観察技術の確立（産総研 吉田グ

ループ） 

７． 水面高分子単分子膜のナノ構造（京都大学 松岡グループ） 

本BLにおける「埋もれた界面の科学」の研究においては、Ｘ線反射率法を「もっと精密に」、「も

っと高速に」の２つの方向で進めてゆきたいと考えている。更に、前者については、「試料の場所に

よる違い」にも留意するという意味あい（微小領域Ｘ線反射率、通称μ-XR）と、先ほどの図において

(A) のみならず(B)(C)を含めた解析を行うことにより、得られる情報の種類を増やそうという意味あ

い（拡張されたＸ線反射率、通称 ex-XR）があり、将来は、両方同時のセットで活用したいものであ

るが、BL建設時点では、それぞれを別の課題として検討することになろう。これまでのＸ線反射率

は、多層膜の層の厚さや界面のラフネスを決定する方法として用いられてきた。試料ＡとＢのＸ線反

射率の違いをラフネスの数値の違い、それをある理想的な界面からのずれの定量的な違いとして理解

しようとすることは、もちろん間違いではなく、実際に多くの研究において役立ってきている。しか
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し、時にラフネスとは何か？ という問い返しが必要である。本来、表面ラフネスは、タリステップ

触針法により実測可能な物理量であるが、残念ながら、同様の方法による界面ラフネスの直接測定は

できない。そこでＸ線反射率法が用いられるが、この方法では電子密度分布を観測しているため、物

理的な界面形状と化学的な拡散、あるいは単純な密度傾斜を厳密に区別することは必ずしも容易では

ない。そうでなくても、超薄膜では、時にラフネスが膜厚と同程度、もしくは膜厚よりも大きくなる

ことがある。Ｘ線を含む光学的な手法において求められている界面ラフネスを再理解するべき時期が

近づいている。Ex-XR の研究は、こうした問いに答えようとするものである。また、これまでのＸ

線反射率法では、必ずしもストレートな解析が容易ではなかった課題、例えば、原子層制御で作製さ

れている超薄膜や多孔質薄膜、層内に深さ方向の不均一構造を持つ薄膜等の構造、あるいは界面形状

と拡散の定量的な区別のような問題を明らかにすることができよう。 

他方、「もっと高速に」は構造が変化するものをリアルタイムに研究するもの（通称 q-XR）であり、

場合によっては精密さをある程度犠牲にしてでも、変化の本質を研究することに重点を置くことにな

る。これまでＸ線反射率法は他の多くのＸ線技術と同様、スタティックな計測技術であった。q-XR 

は、従来の計測と一線を画し、化学反応や相転移のダイナミックな研究を行うツールをめざすもので

ある。Ｘ線反射率では、臨界角はかなり正確に表面の密度を与えるので、臨界角に着目して、その変

化を調べる研究は有力である。例えば、表面のマルテンサイト変態や、凝固・融解、表面吸着等の観

察や、温度・光・電流等、外的な刺激による変化等、多くの応用が考えられる。また、薄膜の場合に

は、臨界角よりも高角側に現れる干渉縞に着目し、その周期の変化を時間変化として測定すれば、膜

構造の変化を捉えることが可能である。このように、この技術は、いったん完成すれば、非常に魅力

的なテーマが多く考えられるが、残念ながら、技術的な困難ゆえに、まだ完成度の高い装置は世界の

どこにもない。非常にゆっくりの時間変化であれば、従来技術の改良、例えば、検出器の高速化くら

いでもよいかもしれないが（実際、白色Ｘ線と高速の半導体検出器を組み合わせる研究はある）、１

秒以下、具体的には３０～１００ミリ秒で反射率プロファイルを取得し連続的に変化を追うためには、

根本的に異なる技術が必要になる。試料や測定系を一切動かすことなく、プロファイルを取得しなけ

ればならないからである。 

「埋もれた界面の科学」の研究は、実は単に BLを作っただけでは不十分であり、特に ex-XRの関

連で、Ｘ線反射率法の拡張に関する理論的な検討をかなり本格的に進める必要がある。1990年代後半

の欧米での研究の大半は、全反射条件近傍でのＸ線散乱の取り扱いのために DWBA（Distorted Wave 

Born Approximation）を効果的に導入することに費やされ、これまで取り扱いの難しかった非鏡面反

射率（等角でない配置で観測される微弱な散乱、図中の(B)(C)）の定量的な議論については、それな

りに成果も挙げた。しかし、直観的な解釈からは遠くなり、得られたデータをフィッティングして数

値を得るまでは何も言えないことも多い。見通しはかえって悪くなったという見方さえあり、さまざ

まな材料解析に応用することは容易ではないのが実情である。また、最近、機運の高まっている小角

散乱法との融合（反射小角散乱）では、これまでのところ、小角散乱法で実績のあるデータ解析手法

をそのまま踏襲する傾向が強いため、モデルに依存したフッィテング解析に偏っている。量子ドット

や不均一な格子構造、グラニュラー構造、ナノ粒子を分散制御させた各種ナノ構造等の解析では、モ
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デルを精密化させる努力とともに、モデルに依存しない、従ってパラメータフィッティングを行わず

に構造決定を行う新しい方法の開拓が必要である。BLをつくることと、こうした理論的研究を系統

的に進めることは、意識的に結合されるべきである。 

 

5.4.2 デザイン 

先述したように、「埋もれた界面」をキーワードとするあらゆるサイエンスを研究テーマとし、μ

-XR、ex-XR、q-XR の新規性のある３つの技術を中軸に据え、Ｘ線反射率に関連する総合技術を駆使

し、提示された問題に対し実際にその場で答えを出す能力のある BLをめざす。試料は水平置きを前

提とする。従って、試料とビームのなす角度を変化させる回転軸は水平回転軸になる。試料位置で必

要となるビームの性質を表にまとめた。 

表２．Ｘ線反射率測定に要求されるビームの性質 

 

実験ステーションに整備する反射率計は３式検討している。 

１． 標準型反射率計 

２． 反応真空容器付反射率計 

３． 液体表面研究用反射率計 

ほとんどの実験は１の標準型反射率計により実施する。このプロトタイプは最近製作され、2004

年４月より BL-16A1 においてテストを行っている。プロトタイプ装置写真を示す。完成しているの

は精密ゴニオメータ等、試料まわりだけであり、現在は上流側のスリットや高速シャッター（カメラ

システムを検出器に使う場合はシャッターが必要）、下流側の検出器ステージ等は、他の実験のもの

入射Ｘ線のエネルギー 最も頻度多く使用するのは ８～１０keV。高エネルギー成分の徹底

的な除去が重要。磁性材料の多波長法反射率測定のとき、４～１０

keVで可変であることが必要である。 

平行性（垂直方向） mrad 以下、できれば 0.05 mrad 程度(8 keV)  

容易に達成できると考えられる。 

平行性（水平方向） mrad 以下、できれば 0.05 mrad 程度(8 keV)  

（ex-XR 実験のとき） 

ビームサイズ 

 

50 μm×50 μm ～ 100 μm×100 μm 

10 μm×10μm  （μ-XR 実験のとき） 

さらに広面積の実験はもちろん容易にできるが、実験室系でも達成可

能なのものも多いと思われるため、重点は小さめのビームに置く。 

ダイナミックレンジ 全反射領域では、ほとんど直接光に等しい強度を観測する。これを１

とするとき、最低でも８桁下まで、できれば１０桁下まで測定した

い。 

（ただし、q-XR 実験のときは、速度を優先し３～４桁でも妥協） 
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を流用している。なお、試料を垂直回転軸配置にした同様のレイアウトの装置は、1995年以来、約１

０年にわたって動いており、1998年以後は、BL-14A への持ち込み実験でも実績がある。この部分

には新規の技術要素の導入は特に必要ないと考えている。プロトタイプの大型化、さまざまな試料セ

ルに対応するための耐荷重の改善は必要である。 

μ-XR の実験のためには、μビームを形成するための光学系が必要である。しかし、平行性を損

なうと無意味になるので、角度発散の大きい集光は行うことはできない。最終的なビーム形成には、

ピンホールまたはキャピラリオプティクスを採用することになるだろう。 

ex-XR の実験のためには、従来と同じカウンターステージと検出器の組み合わせだけでなく、２

次元検出器を採用することになるが、ダイナミックレンジを確保するために、検出器まわりに工夫が

必要である。 

q-XR の実験では、試料は動かさない。図４の調整機構は、測定開始前にのみ使用する。この実験

では、単色化された放射光の縦方向の発散を拡大する

光学系を上流に設ける必要がある。 

２の反応真空容器付反射率計は、q-XR の技術が完

成したときの魅力的な応用を意図して、製作しようと

するものである。もちろん、この反射率計での実験内

容として、μ-XR や ex-XR も有力である。 

３の液体表面研究用反射率計は BL建設・たちあげ

が完了し、多くの研究が軌道に乗った後の拡張要素と

して位置づけている。液体表面の測定では、試料まわ

りとはいわば水槽である。ほとんど調整機構を持たせ

ることができないため、長時間安定に水面を保つため

の工夫以外には特段に高度な技術が必要なわけではな

い。むしろ、まったく動かすことのできない試料に対

し、どのようにして反射率のプロファイルを得るかと

いう点で、光学系にかなり難しい技術が必要になる。

しかし、これはこの BLの構想では、q-XR として完

成させようとしているものとかなり重複する。q-XR の測定において、測定時間を必ずしも 30～100 

msec のような短時間とせず、例えば、１５～３０分とし、その代わり、測定する反射率の桁数を少

なくとも６桁までは取れるようにするような実験になるであろう。 

 

5.4.3 性能 

BLの性能を考えるとき、実験室系のＸ線反射率計、あるいは諸外国の放射光施設の反射率計を念

頭に置くことが重要である。多くのユーザーは、１試料あたりの測定時間を１つの指標として注目す

るであろう。もちろん、測定の内容が大きく異なり、実験室系で短時間で得られるような、いわゆる

普通のＸ線反射率を測定することを目的とするものではない。諸外国でも手がけていない新技術の研

視射角制御機構（回転）

試料高さ機構 

回転中心高さ機構 

面内回転機構

図４．q-XR 実験用調整機構 
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究も行おうとしている。しかし、それでも、必要な情報を得るのにかかる時間をできるだけ短縮し、

スループットを上げることを目的意識的に追求するべきである。その意味では、光源性能や光学系の

精度だけではなく、試料交換機構や調整機構の技術も非常に効いてくる。 

これまでの実績では、通常のＸ線反射率の測定では、測定時間は１試料１５分～３０分である。こ

れに対し、鏡面反射周辺の散漫散乱の測定では、１つのスキャンに約４時間を必要とし、もし５～６

通りのスキャンであれば、１試料でまる１日、倍のスキャンを行えば２日である。長い測定時間の実

験は、精密実験を行おうとするとき、入射強度の変動のある放射光は実験室系よりも不利である。

ex-XR に関連する研究では、この点を考慮し、できるだけ測定時間を短縮する技術の開発を重視しな

ければならない。 

 

5.4.4 位置付け 

わが国のＸ線反射率関連の研究は、もともと世界でもかなり高い水準にある。惜しむらくは、Ｘ

線反射率およびナノ構造解析を主たるミッションとする専用実験ステーションが、わが国の２つの放

射光施設のいずれにも整備されていないことである。諸外国の放射光施設では、Ｘ線反射率法は人気

のある技術の１つであり、常設の専用BLが整備されていて、タンパク構造解析、ＸＡＦＳ、小角散乱、

粉末回折等と類似したルーチン解析中心の運用が行われている。本 BL提案は、「埋もれた界面の科

学」をターゲットとして、Ｘ線反射率を基調として、非鏡面反射、反射小角散乱を拡張統合しつつ、

新しいリアルタイム計測技術を世界に先駆け確立することを意図しており、後発ではあっても諸外国

と一風変わった新機軸を持つ BLを拠点とする研究展開により、わが国の競争力を高めることができ

ると考えている。Ｘ線反射率法は、実のところ、ナノテクノロジー関連研究とのマッチングが非常に

良い。そこで、それも考慮し、さまざまな段階の応用研究に関しても、明快な答えを出し続ける運営

を心がけたい。 

本 BLの提案に至るまでの経緯を振り返ると、2001年 12月 21日～22日に KEK キャンパス内に

おいて「Ｘ線・中性子反射率法による薄膜・多層膜の構造解析」についての研究会（PF研究会）を開

催した。この会合は、これまで明瞭なコミュニティの存在しなかった反射率法の分野においてオール

ジャパンで初めて開催された会合である。その成果は、KEK Proceedings 2001-25 （Sakurai, 

Hirano 編）として出版された。さらに、2002年 9月 26日に、秋の応用物理学会（新潟大学）にお

いてシンポジウム「Ｘ線中性子線反射率/散乱法による薄膜・多層膜の構造研究の新展開」、2003年

７月 21日～23日に、名古屋大学ベンチャービジネスラボラトリーにおいて「Ｘ線・中性子による薄

膜ナノ構造および埋もれた界面の先端解析技術に関するワークショップ」を開催した（共催 文部科学

省ナノテクノロジー総合支援プロジェクトセンター、プロシーディングスを Trans MRS Japan 

2003年 11月 Special Issueとして発行）。さらに、2004年 7月 20日～21日には、KEK キャンパ

ス内において「ナノサイエンス・テクノロジーと放射光/中性子反射率法」についての研究会（PF・

KENS合同研究会）を開催予定である。これに先立ち、PF懇談会・Ｘ線反射率ユーザーグループが

2002年 3月 18日に結成され、現在は全国の約 50名の研究者が参加している。また、Ｘ線と中性子の

相補利用やユーザーコミュニティの融合をめざしている。「埋もれた界面の科学」を旗印にし、今後、
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ますます多くの有力な研究グループを迎え、コミュニティとしての競争力を一層高めてゆく考えであ

る。 

 

5.4.5 需要見込み 

先述の通り、提案主体になるＰＦ懇談会・Ｘ線反射率ユーザーグループは約５０名の研究者からな

っている。これまでに開催したワークショップの参加者数も５０名を少し超える人数で推移しており、

現状での関係者は約５０名と見てよいであろう。いったん BL が完成して、動き始めれば、その数は、

おそらく、３～５倍にはなると想像する。 

Ｘ線反射率ユーザーグループでは、BL完成後の運営やビームタイムの試算等も行っている。その

際、件数としては大半をしめるであろうルーチン測定と、μ-XR, ex-XR, q-XR の開発・高度化を含

めた最先端の研究の大きく２つのカテゴリーに分類し、前者は、共同利用のユーザーの研究、後者は、

BL運営や保守管理にも責任を持つ運営グループの研究者による研究を想定している。前者は、回転

が速いことが重要であり、短時間の測定を頻度多く実施できることが望ましい（日帰りまたは１泊で

実施）のに対し、後者は、まとまったビームタイムの配分が必要である。ルーチン測定に公開するビ

ームタイムは、平日（火～金）の昼間に１件４時間単位で配分（当面は、標準型反射率計の通常測定

モードのみで想定している。反応真空容器付反射率計や液体表面研究用反射率計の公開時は時間は変

わるであろう）。ユーザーグループが養成し雇用するインストラクターをはりつけて、データ取得・

解析を完全実施することとして、受け入れ可能なユーザー数の最大値は、１日４時間づつ２グループ

受け入れるとすれば、１週間（火～金）ではのべ８件、１年間に２５週の運転があるとすれば、のべ

では２００件になる。各グループの平均実験回数をPF-BLの標準（各シーズンに１度とすれば年３回）

よりも多めの４～６前後とすれば、３３～５０研究グループ、１研究グループの参加者数が３～４名

とすれば、約１００～２００名のユーザーをルーチン測定関連で想定することになる。この数は、先

に想定した数とほぼ一致するので、年間を通して火～金の昼間の時間だけで、カバーできることにな

る。他方、金曜夜～月曜朝の連続６０時間等を、BL運営グループの実施する先端研究に配分すること

とすれば、運営に協力する研究グループ数が５～６であるとき、１年２５週で考えると平均４～５回

あり、競争力を保てそうである。 
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5.5 軟Ｘ線分光分析研究用 mPU-BL 

5.5.1 はじめに 

 軟 X線領域を利用する分光実験は、他に適当な光源がなかったことから、まさに放射光の利用と共

に発展してきていると言えるだろう。3.5 keV以下の軟 X線領域には、図５に示すように軽元素の K

吸収端、3d遷移金属から第 5周期元素の L吸収端、ランタノイドを含む第 6周期元素のM吸収端な

どが存在しており、比較的エネルギーの近いところ（すなわち、似たような実験条件）で様々な元素

に選択的な測定ができるということが特徴である。また、硬 X線に比べて高分解能を達成しやすいと

いう利点もある。このうち、およそ 1 keV以下のエネルギー領域は、通常 2.5 GeVで運転される PF

リングに設置された従来型のアンジュレータでカバーでき、BL-2/BL-16/BL-13等の実験ステーショ

ンで様々な特徴ある実験研究が展開されている［周期長の最も短い 6 cmの U#02の 1次光がカバーで

きる範囲は 970 eV以下（実質的には 850 eV以下）である］。 

 蓄積リングの電子エネルギーを上げないで、1次光のエネルギーを上げるためには、アンジュレー

タの周期長を短くする必要があり、それで充分な磁場強度を得るためには、gapを小さくできる、い

わゆるmPUが不可欠となる。逆に周期長を短くするということは、短かめの直線部でも、ある程度

の周期数を取ることができるということになる。仮に周期長を U#02（6 cm）の 1/3となる 2 cmとす

れば、同じ周期数を得るのに必要な長さも 1/3となる訳で、PFリング直線部増強計画における「短直

線部（1.4 m）」の利用としては、ちょうど良い。周期長 2 cmのmPUで得られる 1次光のエネルギ

ーは 3 keV以下であり、最小 gapが 4.5 mmであるとすると、およそ 1 keVまでの範囲がカバーされ

ることになる（図６）。周期長をもう少しだけ長くするか、あるいは最小 gap値をもう少し小さくで

きれば、1次光と 3次光のカバーする範囲が繋がって、1〜8 keV程度（5次光まで含めれば 13 keV程

度まで）が利用可能となるであろう。軟 X線マイクロ分光分析ステーションは、このようなmPU 

の特徴を活かして軟 X線領域のマイクロビームを作成し、様々な分光実験に利用しようとするもので

ある。 

 

図５．3.5 keV以下の軟X線領域に存在する吸収端  図６．短周期アンジュレータの光源スペクトル 
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5.5.2 サイエンス 

 軟 X線領域の利用という観点から考えると、前述のように様々な元素についての研究を行うことが

可能であり、研究対象としては、原子・分子から有機物、半導体材料、触媒、鉱物、環境、生命体ま

で多岐にわたっている。実際に、このエネルギー領域をカバーする実験ステーションでは、これまで

様々な研究が行われており、分野を特定することはできない。が、ここでは 3つのトピックスを採り

上げておきたい。 

1) 軟 X線吸収及び発光分光による微小・微量元素の状態複合分析 

 X 線を使う分光法の最大の特徴は“元素選択性”であり、特に X線吸収分光（XAS）法は元素選択性

による高感度に加えて化学状態による吸収エネルギーのシフト（ケミカルシフト）を利用できること

から、物質中の微量元素の電子状態分析に幅広く応用されてきている。XAS法が非占有電子状態（伝

導帯または空軌道）の情報を与えるのに対し、X線発光分光（XES）法からは占有電子状態（価電子帯）

の情報が得られ、両者を組み合わせればバンドギャップを知ることができる。発光として観測される

X線には蛍光X線とラマン散乱があるが、軟X線領域では、いずれも量子収率が低く、従来の光源では

長時間の積算を行ったとしても、分解能を犠牲にしたり、高濃度試料に対する測定しかできなかった

りしている。 

 新挿入光源の高輝度特性を活かして従来は犠牲にしていたエネルギー分解能の向上もしくは低濃度

試料に関する測定が実現できれば、XAS法で得られる情報に加えて遷移する電子の中間状態に関する

詳細な情報を含むことができるようになり、微量元素の電子状態分析をこれまでよりはるかに詳しく

行うことが可能となる。このような測定は、半導体中にドープされた微量元素や触媒中の微量元素あ

るいは固体表面に吸着した分子の電子状態研究への応用が考えられている。これら微量元素の電子状

態をより深く知りその知識を応用することで、新しい半導体や触媒の開発に繋がることが期待され

る。 

2) 軟 X線顕微鏡による生体試料の観察 

 X 線顕微鏡は、主に水に対して透明で生体物質に対して不透明である、いわゆる“水の窓”領域（炭

素の吸収端［280 eV］と酸素の吸収端［540 eV］の間）を利用する軟 X線顕微鏡を中心に発展してき

たが、近年では物質中に含まれる特定の元素の吸収端でコントラストをつける硬 X線領域の顕微鏡の

進歩も著しい。それらに比べて、中エネルギー領域（2〜4 keV）には、生体試料に含まれる極めて重

要な元素であるリン、イオウ、カルシウムなどの K吸収端が存在するが、適当な高輝度光源が少ない

などの理由もあって、顕微鏡の利用はあまり進んでいない。 

 図７右は、PFの偏向電磁石光源を用いて開発が行われている密着型軟X線顕微鏡を用いた生体試料

（ヒト子宮頸がん由来 HeLa細胞）の画像［X線エネルギー2140 eV］である。光強度が不充分である

ため、左の位相差光学顕微鏡像と比べて分解能がかなり劣っているが、1〜4の場所を選んでリンK吸

収端のスペクトルを調べると（図８）、明らかな違いを見ることができる。DNAの吸収ピークを利用

してイメージングを行えば、分裂期細胞における染色体中の DNAの分布を観察することが可能にな

ると考えられる。 

 X 線顕微鏡で必要な空間分解能を 100〜200 nmとすると、必要となる光量は 1014〜1015  
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photons/mm2（108〜109 photons/μm2 ）程度と計算される。乾燥試料を対象とする場合は必ずしも短

時間で必要ということでもないが、ある程度の領域を走査することを考えれば 1点あたり数秒程度で

露光できれば能率的である。この光量は、新挿入光源ステーションにおいて 2〜3 keV領域でちょう

ど到達可能な値である。 

  

図７．ヒト子宮頸がん由来HeLa細胞の顕微鏡画像。左は光学顕微鏡による画像で、右がリンK殻吸収

端付近の軟X線（2140 eV）による画像。右図中の1-4は、図4のスペクトル測定エリアを示す。 

 

 

 

図８．図７右のエリア1-4におけるリンK殻吸収端付近の軟X線吸収スペクトル。DNAのスペクトルをあ

わせて示した。エリア3ではDNAに近いスペクトルが得られたが、エリア4ではスペクトル形状がやや

異なっている。 
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3) 光電子放出顕微鏡による表面反応の観察 

 固体の表面で起きる触媒等の反応あるいは表面の構造相転移が均一に進行するのではないことが光

電子放出顕微鏡（PEEM）による実時間観察で明らかになりつつある。通常の PEEMでは、紫外線ラ

ンプを光源に用いて、仕事関数の違いによる放出電子の量の違いを明暗の画像にしているが、光源と

して X線を用いることによって画像の濃淡に元素選択性を持たせることが試みられている。特に PF

の放射光を用いて開発が進められているエネルギー分散型 PEEM（EXPEEM）では、1 keV以上の軟

X線を入射して、放出される光電子のエネルギーを分離して検出することにより、容易に元素選別像

を得ることが可能になる。図９は、タンタル基板上に金をパターン蒸着した試料のPEEM像であるが、

エネルギー選別せずに全電子を補足した場合（左）で明るく見えている金が、タンタルの光電子を選

別して検出すること（右）により周囲の金より暗く観察される様子を示す（中は金の光電子を選別し

て検出した場合）。 

 

図９．タンタル板に金をパターン蒸着した試料のXPEEM像。励起光のエネルギーを2380 eVとし、

全電子（左）、金3d5/2光電子（中）、タンタル3d5/2光電子（右）を選別して検出した。 

 

しかしながら、従来は強度が不足しているために、実時間観察には到っていない。従来の観察に必要

とされる時間から見積もると、新挿入光源ステーションで試料上での光子密度が向上すれば、ある程

度の実時間観察が可能になることが期待できる。 

 

5.5.3 デザイン 

 BLは、2 keV以上の領域を利用する結晶分光ブランチ A（吸収・発光分光分析ステーション及び軟

X線顕微鏡ステーション）と 1〜2 keVを利用する斜入射分光ブランチ B（光電子放出顕微鏡ステーシ

ョン）の 2分岐とし、振り分けミラーの抜き差しによって切り替えて利用するようにする。 

1) 結晶分光ブランチ（ブランチ A） 

 図１０に、特に高エネルギー分解能を狙う場合の発光分光分析の配置を示した。分解能よりも光強

度を優先する実験の場合に前置分光器を 2結晶 1段とすることができるようにする。 
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非対称ヨハンソン結晶

（回転傾斜機構付き）

試料

スリット

位置敏感型

１次元検出器ローランド円
ＰＦリング

新設挿

入光源

湾曲円錐台ミラー

前置分光器

カークパトリック-

バエズ型集光ミラー

非対称ローランド配

置Ｘ線発光分光器

Ｘ線

新設ビームライン

高エネルギー

分解能分光器

偏光変

調素子

 

図１０．ブランチＡ概念図 

2) 斜入射回折格子分光ブランチ（ブランチ B） 

 近年、光学素子作製技術の進歩と相まって安心して利用可能な不等間隔平面回折格子を用いた斜入

射型分光器を設置する。利用するエネルギー領域が 1 keV以上と限定されているので、偏角は一定と

し、最上流の振り分けミラーの入射角を適切に設定することによって、高次光除去ミラーも不要と考

えられる。特に高エネルギー分解能を狙うよりも強度を重視したいので入射スリットを置かず、また

光学素子の枚数を減らし回折格子及び最終段の集光系を含めて 4枚とする。 

 

5.5.4 性能 

1) 結晶分光ブランチ 

 2〜3 keV 通常モードで 10 μm2以内に分解能 2×10-4で最大 1010 photons/s、高分解能モードでは分

解能 10-6で最大 107 photons/s （より高いエネルギー領域 3〜8 keVでは、強度がやや下がる）。 

2) 斜入射回折格子分光ブランチ 

 1〜2 keV スポットサイズ 100 μm × 1 mm以内に分解能（バンドパス）0.5 eV以内で最大 1010 

photons/s。 

 

5.5.5 位置付け 

 1ないし 2 keVから 3.5 keVくらいまでの利用を想定して、放射光の位置付けを考えると、それは

もう光源として独壇場であると言うことが挙げられる。もちろん、Mgや Alをターゲットとする X線

管は存在するが、特定のエネルギーのみしか利用できず、輝度も放射光には遠く及ばない。B、 C、 

N、 O、 F、 Neの第 2 周期元素の内殻（K吸収端）や 3d遷移金属の L3吸収端は全て 1 keV以下

になるが、Na、 Mg、 Al、 Si、 P、 S、 Cl、 Arの第 3周期元素の K吸収端をはじめとして、多

くの元素の内殻励起に関係する分光研究（吸収、光電子、X線発光など）が 1 – 3.5 keVの軟 X線放射

光によって実現されてきている。この領域のアンジュレータ光源 BLは、SPring-8にも存在せず、中

エネルギーリングならではの特徴ある存在となるであろう。 
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5.5.6 需要見込み 

 従来、このエネルギー領域のアンジュレータ光源マイクロビーム実験ステーションが存在していな

かったため、需要を予測することは容易ではない。しかしながら、より高エネルギーの X 線アンジュ

レータマイクロ分光分析ステーション（SPring-8）及びより低エネルギーの軟 X 線顕微鏡ステーショ

ン（LBL）における金属元素や C、 N、 O など第 2 周期元素に関わる研究の展開を見れば、この領

域が利用可能になれば Na、 Mg、 Al、 Si、 P、 S、 Cl など第３周期元素を含む試料に使いたい

という潜在的な需要は非常に大きいと考えられる。 

 

 

5.6 Ｘ線位相光学研究用 mPU-BL 

5.6.1 はじめに 

近年、Ｘ線位相光学の研究が世界的に急速に進展している。PFにおいても、Ｘ線干渉計による位

相型 CT[1]、Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡[2]、Ｘ線フーリエ分光、角度分解Ｘ線撮像法[3]などの研究

が行われており、多くの優れた成果が得られている。 

Ｘ線位相光学ではＸ線の強度だけでなく位相も取り扱う。そのため、Ｘ線の強度情報だけを取り扱

う通常の場合と比較して得られる情報の質と量が向上し、様々な新しい放射光利用研究が可能になる。

その一例が位相型Ｘ線イメージング[4]である。従来のＸ線イメージングでは試料によるＸ線の吸収

Ｘ線位相光学

Ｘ線の位相、コヒーレンス、
振幅等の計測と制御

位相型Ｘ線イメージング

・Ｘ線ホログラフィー
・Ｘ線干渉計撮像法
・角度分解Ｘ線撮像法
・波動伝搬Ｘ線撮像法
・ゼルニケ型位相差Ｘ線顕微鏡 etc.

次世代放射光用光学素子開発

窓材、分光素子、ミラー等の開発と評価
幾何光学的手法 → 波動光学的手法

コヒーレント散乱Ｘ線顕微鏡

電子密度分布＆元素密度分布の取得
究極的目標は原子レベルの分解能の実現
→ 生体単分子構造解析

・
・
・  

図１１．Ｘ線位相光学の応用例 
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（Ｘ線の強度情報）を利用して像を形成することが多かったが、位相型Ｘ線イメージングでは強度情

報に加えて位相情報も利用するため、飛躍的に感度が向上する。また、Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡 

[5-7]もＸ線位相光学の重要な応用分野の一つである。今のところ二次元の場合で数 nm、三次元の場

合で数十nmという空間分解能が得られているが[6]、究極的目標は原子レベルの分解能を実現するこ

とである。もしこの目標が達成されれば、生体単分子の構造を原子レベルの分解能で解くことも可能

になる[7]。 

Ｘ線位相光学は応用上重要であるだけでなく、基礎科学としても重要である。これまでＸ線光学は

放射光科学の基盤技術を支える重要な役割を果たしてきた。光源の進歩が続く限り、今後もＸ線光学

の重要性は増していくであろう。特にＸ線の位相に関わる部分が大きな役割を果たすようになると思

われる。現在、次世代放射光源としてＸ線自由電子レーザー(XFEL) [8-10]とエネルギー回収型直線

加速器(ERL) [11-13]が世界各地で検討されているが、XFELでは完全にコヒーレントな光、ERLで

はほぼコヒーレントな光が得られるようになる。この高品質な光の輸送系を設計するには、従来の幾

何光学的手法のかわりに波動光学的手法を導入し、光の伝搬の様子を光源から実験ステーションに至

るまで追跡することが必要になる。また、現在よりも遙かに厳しい条件が課せられることになる、窓

材、分光素子、ミラーなどのBLコンポーネントについても、波動光学に基づく設計と性能評価が不可

欠になる。 

このようにＸ線位相光学は放射光利用研究の新たな地平を切り拓く可能性を秘めているだけでなく、

XFELやERLといった次世代放射光において基盤的役割を果たすことが予想される。Ｘ線位相光学の

この重要性と将来性を考慮すると、そのためのBLをPFに整備することには大きな意義があると思わ

れる。そこでここでは、mPUを光源とするＸ線位相光学 BLの提案を行う。 

 

5.6.2 サイエンス 

Ｘ線位相光学はＸ線の位相やコヒーレンスを主に取り扱うものであり、その応用先は多岐にわたる。

ここではその中から位相型Ｘ線イメージング、Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡、次世代放射光用Ｘ線光

学素子開発について取り上げる。 

1) 位相型Ｘ線イメージング 

位相型Ｘ線イメージングの代表例としては古くからＸ線ホログラフィー等があるが、特に 1990年

代以降急速に発展している方法として、(i)Ｘ線干渉計を用いる方法（Ｘ線干渉計撮像法）、(ii)角度

分解結晶を用いる方法（角度分解Ｘ線撮像法、図１２）、(iii)波動伝搬を利用する方法（波動伝搬Ｘ

線撮像法）の三つがある[4]。これらの方法はＸ線の位相情報を利用して画像を形成するため、従来の

吸収を利用する方法よりも遙かに感度が高い。たとえば、Ｘ線干渉計撮像法の感度は従来の撮像法よ

りも約千倍高いため、生体の軟部組織を無造影で観察することができる[1]。この三つの撮像法のう

ち、波動伝搬撮像法は微小光源を必要とすることから主に第三世代の放射光施設で研究が進められて

きた。それに対して、Ｘ線干渉計撮像法と角度分解Ｘ線撮像法は第二世代の放射光施設で盛んに研究

が行われている。その理由の一つは、第二世代の放射光施設の方が第三世代よりも視野を広く取るこ

とが容易だからである。PFでもこの二つの撮像法の研究が行われており、位相型Ｘ線CT[1]、分解能
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可変型角度分解Ｘ線撮像法[3]、暗視野法などの開発に成功している。mPUを光源とするＸ線位相光

学 BLが実現すれば、画質の大幅な改善や試料のリアルタイム観察が可能になり、物質科学、材料科

学、医学などの分野で新たな知見を得られるようになる。 

2) Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡 

コヒーレントなＸ線が周期を持たない試料に入射すると、連続的な散乱パターンが生じる。この散

乱パターンをナイキスト周波数以上の周波数で観察し、位相回復アルゴリズムにかけることにより、

試料像を得ることができる[5-7]。このＸ線コヒーレント散乱顕微鏡は画期的なものではあるが、ま

だ誕生してから日が浅いため、改善や拡張の余地がたくさん残されている。たとえば、これまでは試

料の電子密度分布しか得られず、元素を識別することはできなかったが、この弱点を克服するために

異常分散を利用する方法が提案されており、シミュレーションでその有効性が示されている[2]。今

後、それを実験的に実証することが必要である。また、Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡の理論的基礎づ

けも急務である。現在のところ、位相回復アルゴリズムの有効性は経験的にわかっているだけで、そ

の理論的裏付けはまだ十分ではない。位相回復アルゴリズムや実験方法の最適化を行うには、まず理

論的基礎を確立し、次にそれによる考察を加えて行くのが最も効率的であろう。さらに、分解能の改

善も重大な課題である。すでに二次元の場合で数 nm、三次元の場合で数十 nmという分解能が得ら

れているが、最終目標は原子レベルの分解能を実現することである。それには、極微小試料の取り扱

い方法の確立など、いくつものブレークスルーが必要である。 

現在、SPring-8でＸ線コヒーレント散乱顕微鏡の実験が行われているが、mPUを光源とするＸ線

位相光学 BLが PFにできれば、3keV程度の軟Ｘ線を用いて実験を進めることが可能になろう。輝度

の点ではSPring-8に及ばないものの、生体単分子構造解析に向けた基礎研究に取り組むには十分であ

る。 

 

 

 

光学系の一例 

歪んだ波面

試料

二次元センサ

 
吸収像（従来） 

 
位相像 

図１２．位相型Ｘ線イメージングの例 ～角度分解Ｘ線撮像法～ 

従来の撮像法より感度が飛躍的に向上する[3] 
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3) 次世代放射光用Ｘ線光学素子の開発 

XFELや ERLといった次世代放射光源では、垂直方向のエミッタンスεyだけでなく水平方向のエ

ミッタンスεxも小さくなり、コヒーレンスが格段に向上する。そのため、輸送系の設計や評価を行

う際には、従来の幾何光学的手法の代わりに波動光学的手法を用いることが必要になる。現在、Ｘ線

波動光学の研究は、SPring-8のような第三世代の放射光施設を中心として進められているが、PFの

ような第二世代の放射光施設でも将来に向けてこのような基礎研究を推進する必要がある。mPUを

用いれば、PFでもＸ線波動光学の基礎研究を行うことが可能になり、次世代放射光用BLコンポーネ

ントの開発に取り組めるようになる。特に重要な課題はコヒーレンスの保存であるが、それには窓材、

分光素子、ミラーなどの BLコンポーネントの品質の大幅な向上が必要である。また、ナノビーム生

成のための光学素子・光学系の開発も、実用上非常に重要であろう。 

 

5.6.3 デザイン及び性能 

 Ｘ線位相光学の研究を進めるには平行性の高いビームが必要である。そこで図１４に示すように、

定位置出射型二結晶分光器からなるビームラインを提案する。基本性能を表３に示す。 

コヒーレントＸ線

試料

散乱パターン (Log-scale)

位相回復アルゴリズム

電子密度分布 元素密度分布
 

 
図１３．Ｘ線コヒーレント散乱顕微鏡。散乱パターンから試料の電子密度分布が得ら

れる。さらに異常分散を利用すれば、特定元素の密度分布が得られる[2]。 
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表３ Ｘ線位相光学 BL の基本性能 

光学系 ２結晶分光器（Si(111)、Si(220)または InSb(111)） 

エネルギー領域 3 ～ 8 keV 

分解能 ΔE/E ～ 2 x 10-4 (6 keV, Si(111)) 

ビームサイズ（光源から 30m 地点） 6 mm (H) x 2 mm (V) 

ビーム強度 （光源から 30m 地点） 2 x 1010 photons/s (6 keV, 300 mA, Si(111)) 
 

5.6.4 位置付け及び需要見込み 

本 BLで取り組むテーマの一部である、次世代放射光用Ｘ線光学素子開発とＸ線コヒーレント散乱顕

微鏡研究は基礎研究に属するものであり、あまり大きな需要は見込めない。しかし、XFELやERLと

いった次世代放射光源が実現した暁には、本 BLで得た知識と経験が大いに役立つようになると思わ

れる。 

本 BLではこの他に位相型Ｘ線イメージングの研究を行う。特に角度分解Ｘ線撮像法とＸ線干渉計

撮像法に重点的に取り組む。この二つの撮像法は PFのような第二世代の放射光施設に適した方法で

あり、PF には多くのノウハウの蓄積もあるので、競争力を維持することは十分に可能である。また、

試料を持って来ればすぐに画像が得られるユーザーフレンドリーな実験環境を整備すれば、大きな需

要を見込むことができる。 
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