
「物質現象の解明と応用に資する新しい計測・分析基盤技術」 

平成 16 年度採択研究代表者 

 

並河 一道 

 

 

（東京学芸大学教育学部 教授） 

 

「高いコヒーレンスをもつ軟Ｘ線レーザーを利用した新固体分光法の構築」 

 

１．研究実施の概要 

 この研究の目的は、プラズマ軟 X 線レーザーの高いコヒーレンス特性を生かして始めて

実現できる新しい分光手法の開発である。これらは,誘電体の相転移点付近に出没する分極

クラスターなどのナノ構造の動的挙動を調べるスペックル強度時間相関分光法、および銅

酸化物高温超伝導体などの強相関電子系における電子相関や交換相互作用などに関する知

見を調べる原子内殻２ホール生成分光法の構築である。これまで、これらの手法で得られ

る物性に関する知見の理論的分析を行い、これにもとづき、スペックル強度相関実験装置

および２ホール分光実験装置の設計・製作を行い、日本原子力研究開発機構関西光科学研

究所に設置した。また、この分析にもとづきリラクサー特性を持つ誘電体試料および銅酸

化物高温超伝導体試料の準備・作成を行ってきた。また一方、軟 X 線レーザーの実験で得

られる知見の総合的意義を明らかにして行く目的で、放射光を用いた誘電体の時間相関分

光実験および強相関電子系の線２色性分光実験を進めてきた。これらの装置を用いて実験

を行い、スペックル強度時間相関分光法については成功の見通しが得られたので、今後銅

酸化物高温超伝導体などにもこの手法の展開を図りたい。原子内殻２ホール生成分光法に

ついては現在実験を進めているので、結果を見て、フランス LOA と共同で計画している原

子内殻２ホール生成検証実験も視野にいれて、理論および試料作成サブグループとともに

新しい分光手法の確立を図りたい。 

 

２．研究実施内容 

（１）軟Ｘ線レーザーＧ 

平成１６年度から平成１７年度にかけて軟Ｘ線レーザーを用いたスペックル強度相関実

験装置および２ホール生成分光実験装置を開発し、関西光科学研究所（日本原子力研究開

発機構）に設置した（第１図）。本年度は予備実験をおこないつつ改良を加えこれらの装置

を立ち上げ、試行実験を行った。スペックル強度相関実験装置は遅延パルス発生装置とス

ペックル観察装置から成り、遅延パルスの発生はビームスプリッターを用いて入射ビーム

を２つに分けて光学距離の違いを設けて 0 ピコ秒から 250 ピコ程度の時間差で実現してお



り、強度の時間相関はストリークカメラを用いて 10 ピコ秒程度の分解能で観察できるよう

になっている。２ホール生成分光実験装置は、２ホール蛍光集光装置と分光分析装置から

成り立っている。軟 X 線レーザーを試料に集光して発生した２ホール蛍光を広帯域反射楕

円鏡で集め、透過型回折格子を通してエネルギー分散を行い CCD 上に集光し記録するよう

になっている。回折格子と CCD の距離が変えられるようになっており、最大距離をとった

場合には 0.3eV 程度のエネルギー分解能を期待できる。 
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第１図 軟Ｘ線レーザー実験装置の配置 

 

スペックル強度相関分光法の試行実験はほぼ成功し、BaTiO3 の相転移点付近の常誘電相

に短い時間だけ現れる分極クラスターの緩和現象を捉えることが出来た。相転移温度直下

から高温側 10 度の範囲で、相関時間 200psec までの強度相関を測定し、相関の減衰の様子

を調べた。この結果、分極クラスターは熱的相関を示し、相関は数 10psec で緩和すること

がわかった（第２図）。一方、２ホール生成分光実験装置を立ち上げ、楕円鏡の調整を含む

光学系のアライメント方式を確立した。２ホール生成分光法の試行実験を進め、20 ショッ

トのデータを積算し、1 次の回折光のスペクトルを調べた（第３図）。図の＋印が実測デー

タを表し、曲線は回帰曲線によるフィティングを表す。図の｜線は、それぞれ表示された

スペクトルの期待される位置を示している。Ｘ線レーザーの輝度が十分でないので、

elastic ピークを除きまだ確定的なことは言えないが、これらのデータから２ホール生成分

光実験の見通しが得られた。 
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第２図 鏡面反射強度の時間相関    第３図 １次の回折強度スペクトル 

 

（２）理論Ｇ 

理論グループの役割は、軟 X 線レーザーを用いたスペックル強度相関分光法と原子内殻

２ホール生成分光法で得られる知見の理論的分析である。スペックル強度相関分光法につ

いては、スペックル強度の時間相関が詳細にとらえられるようになる場合に備えて、ぺロ

ブスカイト型酸化物の相転移点近傍における時間的• 空間的ゆらぎの問題を研究してきた。

変位型相転移では、現象論的な相転移の理論を作り変え逐次相転移の相図を導き、常誘電

相から強誘電相への転移点直上で見つかった特異なスペックル現象を解明する研究を行っ

てきた。また、秩序• 無秩序型相転移では、微視的理論を開発してリラクサー特性の出現

する相図上の領域を導いた。両者を総合することによりぺロブスカイト型酸化物の混晶で

出現するリラクサー特性やモルフォトロピック濃度境界の判定条件を解明した。 

一方、原子内殻２ホール生成分光法については、３d 遷移金属の３p 軌道間のクーロン斥

力を考慮して内殻２ホール生成状態におけるエネルギー準位の評価を行い、原子内殻２ホ

ール生成分光法から得られ情報を考察して実験の方向性を示した。また、内殻２ホールの

存在下における３ｄ伝導電子の動的挙動を評価するため、多電子用経路積分法による非マ

ルコフ型の量子モンテカルロ法を開発し、正確詳細な理論的計算を行っている。 

（３）試料Ｇ 

試料作成グループの役割は、良質な測定試料を作成し、X 線レーザーG や放射光 G の実験

に提供することである。本年度の目標の一つ目は、強相関電子系材料である銅酸化物高温

超伝導体とバナジュム酸化物の単結晶の育成である。本プロジェクトで導入したフローテ

ィングゾーン（FZ）装置を用いてビスマス系銅酸化物高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+δおよび

SrVO3 の単結晶を育成した。Bi2Sr2CaCu2O8+δ については、FZ 法で単結晶を育成することに

よって金属的な温度依存性を示す試料を作成することが可能になった。X 線レーザーグル

ープがフランスの LOA で行う原子内殻２ホール生成実験に用いる SrVO3 については、今の
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ところ、結晶性の制御まで至っておらず、今後の課題である。本年度の目標の２つ目は、

鉛酸化物ペロブスカイトのリラクサー試料 PZN-PT91/09 単結晶試料の育成である。融液ブ

リッジマン法でリラクサー特性を示す PZN-PT91/09 単結晶試料の育成を行い、育成された

結晶の部位による Ti 濃度の変化と誘電率の関係を調べた。育成した試料の切片の表面を化

学エッチングした試料の表面を走査電顕で調べたところ、ドメイン構造と思われる縞模様

を観察した。目視される数百ミクロンのドメイン構造の中に数百ナノメートルサイズのド

メイン構造があり、さらにその中に数十ナノメートルサイズのドメイン構造があり、さら

にまたその中に数ナノメートルサイズのドメイン構造が入れ子ようになっていることが分

かった。 

（４）放射光Ｇ 

放射光実験 G の役割は、軟 X 線レーザーG の実験と相補的• 補完的な実験をおこない、軟

X線レーザーGが進めている実験で得られる知見の総合的意義を明らかにして行くことであ

る。この目的のため、放射光グループは誘電体の時間相関分光実験および強相関電子系の

線２色性分光実験を進めてきた。PZN-PT を試料として、放射光をもちいて、スッペクルの

観察を行い、数十ナノメートルサイズのドメイン構造によるスッペクルを観察し、これの

フーリエ変換像を再生できた。感度と分解能の向上を図るため KB ミラーを用いてスペック

ル観察装置の改良をすすめている。また、スペックル像の強度相関の実験を進めて数マイ

クロ秒の時間相関が測れるようになった。装置の安定性の向上のため電場揺動による試験

を行い、ピエゾ共振による強度増大観察した。一方、強相関電子系のマンガン化合物、

LaMnO3 の線２色性スペクトルの測定を進め軌道分布の異方性に関する知見を得てきた。線

２色性スペクトルは結晶の歪みに敏感で、ヤーンテーラー歪みによる LaMnO3 の電子状態

の変化を反映することが分かった。また、粒子サイズで Ti の位置が変位する BaTiO3 ナノ

粒子を試料に発光分光の実験を行い、発光分光が変位に敏感であることがわかった。これ

らの結果は、X 線レーザーの実験結果の解釈に有効に利用できる。 

（５）全体総括 

 これまで前後５回のグループミーティングを行ない、これらの研究成果を発表し、各サ

ブグループの役割分担と全体計画との関係を明白にしつつサブグループ間の協力関係を構

築してきた。 

 

 

３．研究実施体制 

（１）「並河（学芸大）研究」グループ 

①研究分担グループ長：並河 一道（東京学芸大学教育学部 教授） 

②研究項目 

・研究総括 



（２）「並河（光量子）研究」グループ 

①研究分担グループ長：並河 一道（（独）日本原子力研究開発機構関西光科学研究所光量子

ビーム利用研究ユニット 第一種客員研究員） 

②研究項目 

・軟 X 線瞬間スペックル時間相関計測装置および原子内殻 2 ホール生成分光装置の開発 

 

（３）「水木研究」グループ 

①研究分担グループ長：水木 純一郎（（独）日本原子力研究開発機構量子ビーム応用研究部

門放射光科学研究ユニット ユニット長） 

②研究項目 

・Ｘ線スペックル時間相関分光装置の立ち上げ、SPring-8 の原子力機構専用ビームライン

BL22XU にマイクロビームＸ線スペックル時間相関計測システムを立ち上げリラクサー誘電

体のドメイン揺らぎの時間相関観測 

 

（４）「圓山研究」グループ 

①研究分担グループ長：圓山 裕（広島大学大学院理学研究科 教授） 

②研究項目 

・誘電体の相転移における局所構造変化と電子状態の研究 

・局所歪みと固体中の低エネルギー励起との相関 

 

（５）「那須研究」グループ 

①研究分担グループ長：那須 奎一郎（高ｴﾈﾙｷﾞｰ加速器研究機構物質構造科学研究所 教

授） 

②研究項目 

・遷移金属 3d 電子間クーロン相関に関する経路積分理論の確立 

・BaTiO3 の強誘電相転移点直上でのナノ・ドメイン動力学 

 

（６）「松下（栄）研究」グループ 

①研究分担グループ長：松下 栄子（岐阜大学工学部 教授） 

②研究項目 

・BaTiO3 の相転移点近傍におけるスペックルの解析 

・リラクサー特性の出現条件の解明 

 

（７）「渡辺研究」グループ 

①研究分担グループ長：渡辺 恒夫（東京理科大学基礎工学部 教授） 



②研究項目 

・Bi2Sr2CaCu2O8 超伝導体単結晶の育成 

・(Sr,Ca)VO3 単結晶の育成 

・(La,Sr)2CuO4 および(La,Ba)2CuOｓ単結晶の育成 

 

（８）「松下（三）研究」グループ 

①研究分担グループ長：松下 三芳（JFE ミネラル㈱ 部長） 

②研究項目 

・PZN-PT、PMN-PT などの試料作成と物性の測定 
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