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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

関する情報を得る原子内殻２ホール生成分光法の構築である。これまで、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、関西光科学研究所（日

本原子力研究開発機構）に設置した。平成１９年度には、BaTiO3 を試料に相転移の前駆

現象として現れる分極クラスターの緩和時間の測定を行い、相転移点近傍における分極

クラスターの動的挙動の解明に成功した。この実験の成功によって、ナノサイズの空間

分解能とピコ秒の時間分解能をもつ新しい緩和分光法が確立された。今後、銅酸化物高

温超伝導体などにもこの手法を適用し展開を図りたい。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、フランス LOA と共同で準備している原子内殻２ホ

ール生成検証実験の結果も見て、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。また、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いる。 
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２．研究実施内容  

（文中にある参照番号は 4.(1)に対応する） 

 

（１） 軟Ｘ線レーザーグループ 

 軟Ｘ線レーザー実験グループ（光量子並河研究グループ）では、平成１６年度から平

成１７年度にかけて、関西光科学研究所に軟Ｘ線ストリークカメラを用いた時間相関分

光装置を設置し、平成１８年度には、遅延パルス生成部分に改良を加えた実験装置を完

成した。平成１９年度にはこの装置を用いて、BaTiO3 の分極クラスターによるスペック

ル強度の時間相関測定実験を実施した。この実験の成功によって、２連パルスで励起状

態の生成と吸収を行いその間の緩和過程を強度の時間相関で調べるという、ナノサイズ

の空間分解能とピコ秒の時間分解能をもつ新しい緩和分光法が確立された。その結果、

常誘電相と強誘電相が Tc で截然と置き変わる BaTiO3の熱力学的強誘電相転移をナノサ

イズの空間スケールとピコ秒の時間スケールで見た場合、熱力学的な転移温度 Tc の前

後には連続的に相転移の前駆現象が現れ、Tc の 5 度高温側で、臨界緩和が出現し、緩和

時間は極大で 40 ピコ秒程度になることが明らかになった。平成１９年度の追加予算で装

置を改造し、２連パルスのスペックル像を CCD を２分割して記録し、有限の散乱ベク

トルを持つ強度の時間相関を求め、特定の空間周波数成分について分極クラスターの緩

和分光ができるように準備を進めている。この手法は量子常誘電体の分極クラスター、

強誘電体リラクサーPZN-PT の分極ナノドメイン、銅酸化物高温超伝導体のストライプ

などの動的振る舞いの研究に展開することができる。 
一方、原子内殻２ホール分光については、平成１８年度に軟Ｘ線集光用のスーパーワ

イドバンド楕円鏡、透過型回折格子および真空用軟Ｘ線 CCD カメラを用いた内殻２ホ

ール生成分光装置を製作し、関西光科学研究所に設置した。ダブルターゲット方式の軟

Ｘ線レーザーの強度不足のため内殻２ホール生成の最終確認を行うまでに至らなかった

が、Bi2Sr2CaCu2O8 を試料として行った実験で、散乱スペクトルを観察した限り、装置は

うまく機能することが確かめられ、平成１８年度末までには、光源が十分調整されるな

らば、内殻２ホール分光の結果の得られる段階に達していた。軟Ｘ線レーザーの強度が

期待されていたほど強くならないので、とりあえず、内殻２ホール生成の確認を目標と

して、アライメント方式に改良を加え、平成２０年４月現在、NiO を試料として内殻２

ホール生成の試行実験を行っている。また、平成２０年度秋期には、フランス LOA で、

量子常誘電体 SrTiO3 を試料に、LOA のＸ線レーザー（波長 32.8nm, コヒーレントフォ

トン~1011 個）を利用して２ホール生成の試行実験を行う予定である。平成２０年度後

期には、これらの実験の成果を踏まえて光学系の改良を行い信号の S／N 比と分解能の

向上を図り、銅酸化物高温超伝導体を試料として、解析に耐えるスペクトルを得ること

を目標として実験を行いたい。 
 



（２） 理論グループ 

 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。BaTiO3 の相転移点付近にお

ける分極クラスターの緩和については、軟Ｘ線レーザー実験グループの実験の結果を踏

まえて研究代表者との間で数度の議論を行い、「３次元ペロブスカイト型金属酸化物誘

電体における強誘電ナノ・ドメインの光生成・発展・消失の理論」を展開した(1~3)。量

子モンテ・カルロ法のプログラムを開発して本格的実験の成果を取り入れた数値計算を

実行した(4~10)。また、誘電体の構造相転移の一般論を展開して、逐次相転移とモルフォ

トロピック相境界との関連をまとめた相図を作成した(11,12)。BaTiO3 と PbTiO3 の相転移

の違いを理論的に解釈した結果、Ｘ線レーザーの実験データと照合し、数値解析に入れ

る段階に達している。２ホール分光については、これまで、実験から期待できる情報に

ついて分析を進め、実験の方向性を示してきたが、軟Ｘ線レーザー実験グループの実験

結果が得られていないため実験に即した計算はまだ実行していない。内殻２ホールの存

在下における 3d 伝導電子の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、必要に応じて、数値計算ができるようにした。平成

２０年度には、軟Ｘ線レーザー実験グループの実験結果を踏まえて、強相関電子系につ

いて２ホール分光理論を構築し、銅酸化物高温超伝導体に関する新たな知見を得ること

を期待している。 
 

（３） 試料作成グループ 

試料作成グループの役割は、良質な測定試料を作成し、軟Ｘ線レーザー実験グループ

や放射光グループの実験に提供することである。試料作成グループは、既にそれぞれの

試料作成技術を確立しており、現在作成できる範囲の試料については実験グループにい

つでも試料を提供できる体制にある。これまで、試料作成グループは、銅酸化物高温超

伝導体 Ba2Ca3Cu4O8.2F1.8 および La1.875Ba0.125CuO4 を作成し、それぞれ、軟Ｘ線時間相関分

光装置の立ち上げの際のスペックル観察用および内殻２ホール生成分光装置の立ち上げ

の際のＸ線ラマン散乱観察用として軟Ｘ線レーザー実験グループへ提供してきた。また、

放射光実験グループへ強誘電体リラクサーPZN-PT を作成し提供してきた。平成１９年

度には、渡辺研究グループは、動的電荷ストライプのスペックル実験用試料としてアン

ダードープ領域の銅酸化物高温超伝導体単結晶の育成と、フランス LOA における２ホー

ル生成実験用試料としてバナジュム酸化物の単結晶の育成とを手がけた。松下（三）研

究グループは、PMN-PT の PT 組成変動低減による組成均一圧電単結晶育成などを実施

した。平成２０年度の実験についても、渡辺研究グループは軟Ｘ線レーザー実験グルー

プおよび放射光実験グループの測定装置および測定手法の開発の進展に応じて銅酸化物

高温超伝導体試料を提供できるし、松下（三）研究グループも、試料組成の範囲に関し

若干の制約があるが、必要な仕様の強誘電体リラクサー試料を作成して提供できる態勢



にある。 
 

（４） 放射光実験グループ 

放射光実験グループの役割は、軟Ｘ線レーザーグループの実験と相補的・補完的な実

験をおこない、軟Ｘ線レーザー実験グループ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、放射光実験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。水木研究グル

ープでは、ペロブスカイト B サイトの秩序度を変えることにより反強誘電から強誘電ま

で変化する Pb(In1/2Nb1/2)O3 においてＸ線非弾性散乱を行った(1)。鉛ペロブスカイトリラ

クサーにおいては強誘電不安定性と反強誘電不安定性の共存が本質で、B-site randomness

によってどのゾーンでより不安定化するかが決まっていることが分かった。また、それ

らの不安定性はＡサイト Pb イオンの Off-Centerness に起因することが分かった。圓山研

究グループでは、Ｘ線線２色性(XLD)によって Mn K-吸収端の Jahn-Teller 歪みと 3d軌道

秩序の起源を議論した。第一原理計算によるバンド計算から、K-吸収端 XLD は 4p-伝導

バンドの異方性を反映し、局所歪みを反映することが分かった。また、Mn K-吸収端 XAS

のアジマス角依存性と Kα-共鳴発光分光の励起光エネルギー依存性から、K-吸収端 XAS

の pre-edge 構造に関する E1 及び E2 遷移の寄与を実験的に検証した。また、BaTiO3 ナノ

粒子における Ti の変位と電荷移動(CT)励起との相関を検証した。Ｘ線回折と CT 励起の

粒径依存性から構造変化、Ti の変位、誘電特性の関係を研究した。関連物質の(Pr, Al)置

換型 SrTiO3 微粒子について、発光現象と Ti の変位に関する分光学的検証を行った。総

括班に属する Tai らは、放射光を用いて誘電体リラクサーPMN-PT のスペックルを調べ、

リラクサーにおける分極ナノ構造の挙動を議論した(2,3)。 

 
（５） 全体の総括 

これまで前後８回のチーム・ミーティングを行い、各研究グループの研究状況を発表

し、各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、グループ間の協力関係

を構築してきた。平成１９年度には、軟Ｘ線レーザー実験グループの強度相関分光法が

成功し、解析に耐える実験結果が得られたので、理論グループと測定法の基礎および

BaTiO3 の相転移に関する議論を具体的に行うことができ、ようやく研究チームを構成し

ている成果が得られた。これは、今後、実験が進展したときのグループ間の協力関係の

あり方の規範と見ることができる。 

 

 



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、教授） 

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、ユニット長） 

研究分担グループ長：圓山 裕（広島大学大学院、教授） 

研究分担グループ長：松下 栄子（岐阜大学、教授） 

研究分担グループ長：渡辺 恒夫（東京理科大学、教授） 

② 研究項目 

(1) Ｘ線レーザー実験の指導、チーム・ミーティングの主催、海外の軟Ｘ線レーザ

ー実験施設との研究協力 
(2) ペロブスカイト型酸化物の相転移に関する理論的研究 

(3) 銅酸化物高温超電導体結晶の作成 
(4) Ｘ線スペックル強度時間相関分光実験 

(5) 局所歪みと電子状態に関する線２色性分光の有効性の検証 

 

（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、第一種客員研究員） 

② 研究項目 

(1) 軟Ｘ線瞬間スペックル強度時間相関実験  

(2) 原子内殻２ホール生成分光実験  

 

（３）「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、教授） 

② 研究項目 

・軟Ｘ線レーザー実験グループの実験結果の解釈と理論的計算 

 

（４）「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（株） 部長） 

② 研究項目 

・リラクサー試料の作成 
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