
SPring-8 利用者情報／2007年７月　337

1．活動方針
「固体分光」研究会は、それ以前に活動していた

３つのサブグループ「固体電子物性」、「赤外物性」

および「コヒーレント軟Ｘ線」のメンバーを中心に

2006年度に新たに発足いたしました。

本研究会では、SPring-8としては比較的低エネル

ギー領域に属する赤外から真空紫外線・軟Ｘ線を経

て硬Ｘ線までの高輝度光を利用した、新しく先端的

な固体分光分野を開拓することを目的としていま

す。特に、赤外から硬X線までの広い範囲の光子エネ

ルギーを利用する研究及び自由電子レーザー利用と

は異なったコヒーレンスを積極的に利用した研究を

推し進めようとしています。また一方で、開発した

新しい固体分光法を用いたナノ次元からの物性評価

を通じて、情報・磁性・電子デバイスなどの新しい機

能性材料の創製を推進することも目指しています。

前身の「固体電子物性」サブグループは、高エネ

ルギー光電子分光の有用性にいち早く気づいて、そ

の高分解能化に努めてこられた菅 滋正 大阪大学教

授をリーダーとしてSPring-8光源の完成当初から先

行ビームラインの一つ、高分解能軟X線固体分光ビ

ームラインBL25SUとその実験ステーション、「高

分解能光電子分光」、「内殻吸収磁気円二色性」、「二

次元光電子分光」を立ち上げ、世界をリードする研

究成果を排出してきました［1］。現在、前述の実験

ステーションに「光電子顕微鏡」ステーションを加

えた４つの実験ステーションが常駐し、課題採択を

得難い人気のビームラインとなっています。

「赤外物性」サブグループでは、放射光光源の高

輝度性に着目し、赤外領域における放射光利用を推

進されてきた難波 孝夫 神戸大学教授の下、高エネ

ルギー光源に世界に先駆けて赤外物性ビームライン

BL43IRと「赤外顕微分光」や「磁気光学分光」な

どの実験ステーションを整備し、順調に研究成果を

上げてきました。放射光を用いた赤外顕微分光は、

その有用性が認められ、世界の放射光施設へ拡がっ

ています［2］。

「コヒーレンス軟Ｘ線」サブグループでは、実際

のビームラインの建設までには至っていませんが、

宮原 恒　 首都大学東京教授を代表としてSPring-8

にある30m長直線部を利用して長尺の真空紫外線・

軟X線アンジュレータを光源としたビームラインの

建設とその非常に高いコヒーレンス性の利用を目指

していました。

これらのサブグループでは、いずれにしても、

“高”エネルギー放射光光源のもつ“低”光子エネ

ルギー領域におけるポテンシャルの高さに着目し、

SPring-8内部スタッフと外部ユーザーが一丸となっ

て整備することでその性能を最大限引き出そうとし

てきました。

本研究会では、これまでのサブグループの開拓精

神を引き継ぎ、硬X線利用を主体とした“構造解析”

とは異なった先端放射光固体分光技術とその応用を

拓こうと活動しています。

2．活動状況
2-1．研究会活動
2006年度には、「固体分光研究会（第１回ミーテ

ィング）」（2006年10月開催）、「SPring-8 BL43IRの

現状と今後の利用研究」（2006年12月開催）、

「SPring-8の高エネルギー固体分光とその将来」

（2007年２月開催）と題する３つの会合を開催しま

した。第１回研究会では、主として固体光電子分光

分野の現状と課題をまとめ、今後の「固体分光」研

究会の活動方針を検討しました。その後、第２回研

究会で赤外分光分野の現状と将来計画について検討

し、第３回研究会では、高エネルギー分光分野の将

来と最近発振に成功したＸ線自由電子レーザーの利

用研究について検討しました。

固体分光研究会が関係する中心的な共用ビームラ

インBL25SU及びBL43IRは、ともにユニークなビー

ムラインであり、建設チームによって精力的に整備
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されるにしたがって、その有用性が認められ、ユー

ザーの裾野も拡がりつつあります。

特に、軟X線固体分光ビームラインBL25SUでは、

図１に見るように、ナノテク支援や産業利用支援の

重点推進に伴い、産業利用に関連した内殻吸収磁気

円２色性分光（MCD）分野の課題が大きく増加し

ました。これは、MCD技術の有効性に対する認識

の高まりとともに、重点的にMCD測定装置を高度

化し、汎用性を高めた成果の一つです。また、赤外

分光ビームラインBL43IRでも、建設グループを中

心とした利用から、放射光の高輝度性を活かした赤

外顕微分光の有用性が認識され、建設グループ以外

のユーザーによる顕微分光装置を利用した課題が着

実に増えています。

このような利用の拡大によって、これまでに開発

された先端分光技術を汎用的に利用できる装置の必

要性も生じてきましたが、申請数の増加のために優

れた課題でも採択され難いという弊害も生じ始めた

と指摘されました。そこで研究会では、“低”エネ

ルギー・ビームラインのさらなる充実が必要と考

え、そのための独自の資金調達や今後の活動につい

ても検討しているところです。

これまでの研究会で、たとえば、高圧などの特殊

環境を必要としない、汎用赤外顕微鏡を設けた「汎

用赤外顕微分光」実験ステーションの増設や他の既

存の軟Ｘ線ビームラインにおける固体分光分野利用

の可能性について提案がありました。一方、固体分

光分野に関する科学研究費補助金特定領域研究への

応募について提案があり、研究会メンバーも参加す

ることになりました。また、新たなビームラインの

建設が難しい状況の下、BL25SUに見られるような

特定分野によるビームタイムの寡占については、課

題選定において分野間のバランスにも配慮するよう

要望書を課題選定委員会宛に提出し、施設側と一体

となって問題解決に努めています。

これまでの研究成果やビームラインの整備状況に

ついてその一端を次節で紹介しますが、これらの他

にも光電子顕微鏡や赤外顕微鏡による微少領域観察

やイメージング、種々の時分割測定など、新しい分

光手法による研究も提案されています。今後も、

“低”エネルギー分光分野が“高”エネルギー光源

を支える大きな柱の一つとして発展するよう、固体

分光研究会は積極的に活動したいと考えます。

2-2．最近の研究から
まず、ビームラインBL25SUの３つの先行実験ス

テーションで得られた最近の研究例を簡単に紹介

し、ビームラインの実験装置の現状を見ましょう。

詳しい内容は、原著論文や他の解説を参照してくだ

さい。

ビームラインBL25SUでは、その高安定性、高輝

度性、高分解能性により、特に、バルク敏感高分解

能軟Ｘ線光電子分光の分野においては、世界をリー

ドしてきました。

図２に最近可能となった軟X線角度分解光電子分

光法を用いて大阪大学の矢野 正雄 氏らが報告した

CeRu2Ge2の３次元フェルミ面形状
［3,4］を示します。

この物質は、強相関物質と呼ばれ、Ceの4f電子状態

をほぼ１個の電子が占有してCeサイトに局在したよ

うに振る舞うため、８K以下の低温で強磁性を示し

ます。この強磁性相におけるフェルミ面は従来のド

ハース・ファンアルフェン効果を用いた手法で知ら

れていましたが、20Kにおける常磁性相については

本手法で初めて実験的に明らかになったものです。

その結果、常磁性相では4f電子状態がわずかにフェ

ルミ面の形成に寄与していることが分かりました。

ご存知のように、材料の多くの性質（電気的、磁

気的、光学的、機械的特性など）は、フェルミ準位

付近の電子状態によって決定され、フェルミ面形状

を調べることは、材料機能の発現機構を理解し、制

御するのに役立ちます。従来の光電子分光法が試料
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図1 BL25SUにおける分野別採択課題シフト数の推移



表面の状態に敏感であったのに対し、軟X線光電子

分光では、表面の影響を小さくして試料内部（バル

ク）の電子構造を調べることができます。たとえば、

Fe基ホイスラー合金系熱電材料への応用例として

文献［5,6］をご覧ください。この系では、電子構造

が試料表面と内部では大きく異なっており、安定で

高分解能であるBL25SUの軟X線光電子分光を用い

て初めて熱電特性と電子構造の関係が明らかになり

ました。

図２で紹介している光電子放出の角度分布を測定

する角度分解モードでは、さらに、エネルギー分散

（材料内電子の運動量（波数ベクトル）とエネルギ

ーとの関係）を直接観測することが可能です。特に、

軟X線光電子分光では、その大きな検出表面深さ

（高いバルク敏感性）から、光電子を励起する光子

エネルギーhvを変えることによって試料表面に垂直

な方向の分散関係も明らかにでき、図２に示すよう

に、フェルミ面を３次元的に可視化できるようにな

りました。ドハース・ファンアルフェン測定では、

フェルミ面の断面形状が明らかにできますが、その

断面が波数空間のどの位置にあるかはわかりませ

ん。角度分解光電子分光では対照的に３次元的に波

数を決定できます。これも軟X線光電子分光法の利

点です。

しかし、今回のフェルミ面観察では、割り振られ

たビームタイム（測定時間）の間に必要な測定強度

を得るため、エネルギーと角度の分解能を犠牲にし

ています。装置の改良やビームタイムの配分法の改

善だけでなく、新しい軟X線ビームラインの建設が

望まれる理由の一つです。

「２次元光電子分光」実験ステーションでも、

「高分解能光電子分光」実験ステーション同様、２

次元表示型光電子分析装置を用いた原子配列の観察

において世界に先駆けた成果を生み出しつつありま

す。２次元表示型光電子分析装置は、大門 寛 奈良

先端科学技術大学院大学教授が長年開発を続けてき
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図2 軟X線角度分解光電子分光法によるCeRu2Ge2の
３次元フェルミ面形状の直接観察（関山明氏提供）
図中央上にCeRu2Ge2のブリルアンゾーンが示さ
れている。光電子の励起光子エネルギーhvを755eV
に固定して光電子の放出角度分布を測定することに
よってブリルアンゾーンの赤色で示された面におけ
るフェルミ面の断面が図右のように求められる。一
方、青色で示した面でのフェルミ面形状は図の左下
のようになる。試料表面に垂直方向の波数ベクトル
（図の縦軸）は励起光子エネルギーを変化させるこ
とで変えることができる。

図3 オージェ電子ホログラムによるCu単結晶表面の３次元原子配列の可視化（松下智裕氏提供）。
開発した新しい理論を用いると、１枚の観測画像（左）から３次元原子配列（右）を求めることができる。

この例では102個のCu原子が再現できた。
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た装置で、図３の左に示すように、試料から放出さ

れる光電子あるいはオージェ電子の角度分布を２次

元イメージとして一度に観測することができます。

これまでにも、左・右円偏光励起の２枚の画像か

ら表面原子配列を立体視できることが報告されてい

ます［7,8］が、ここに紹介する例は、高輝度光科学研

究センターの松下 智裕 博士らが最近開発したアル

ゴリズムによって１枚の２次元画像からCu単結晶

の表面近傍における原子配列を再構築（図３右）し

たものです［9,10］。従来の方法では、フーリエ変換を

用いるため、原子配列を可視化するのに電子の運動

エネルギーを変えた複数の画像が必要でしたが、今

回開発された新しい方法によると、BL25SUの２次

元表示型光電子分析装置によって0.1秒で得られる

画像１枚から原子配列が可視化でき、将来、触媒反

応などで、触媒表面上における原子の動きを追うこ

とができる画期的な手法となると期待されます。

「内殻磁気円二色性」実験ステーションでは、

高輝度光科学研究センターの中村 哲也 博士らが開

発した電磁石MCD測定システムが加わることによ

ってその高度化と汎用性が向上し、応用上重要な

成果を得ています。ビームラインBL25SUでは、光

源にツイン・ヘリカル・アンジュレーターという

新しいアイデアを採用しています。これによって、

試料に入射する円偏光軟X線の回転向きを10Hzあ

るいは１Hzの繰り返しで反転することができます。

磁気円二色性分光では、図４の下図に示すように、

円偏光度の相違による軟X線吸収強度の違いから試

料を構成する原子種毎に磁化を評価できます。電磁

石MCD測定システムでは、磁場を変化させた測定

が可能であり、保持力の評価もできます。

ここに紹介する結果は、今田 真 大阪大学准教授

らが報告したFePt薄膜の垂直磁化に関するもので

す［11］。垂直磁化材料は、次世代磁気記録媒体とし

て原子レベルで高密度に情報を記録できるとされ、

磁気異方性が高く安定なFePt規則合金は、垂直磁

化記録材料の有力候補として期待されています。今

回の報告では、室温で垂直磁化が保持される限界の

FePt薄膜厚さが図４の上図に示すような３原子層

の厚さであることが分かりました。これは、次世代

記録デバイスを開発する上で貴重な情報です。

今回の測定で用いられた試料は、（FePt）n薄膜

（膜厚n＝１～10）であり、MgO（001）単結晶基板上

に成長させた40nm厚さのPt（001）の上にFeとPtを

交互に１層ずつ積層させ、さらに保護膜として厚さ

1nmのPt（001）薄膜で覆って作製されています。こ

のように多くのPt原子の中に埋もれたFe原子の磁

化情報を原子レベルで精度よく測定できるのは、

BL25SUビームラインシステムの新しいアイデアと

高い安定性のおかげです。特に、信号の差分をとる

ため、システムの安定性は非常に重要です。

最後に、赤外分光ビームラインBL43IRにおける

最近の顕微分光への取り組みについて研究会報告か

ら紹介しましょう。

放射光を用いた赤外顕微分光の利点は、光源の高

輝度性に由来しています。波長10µmより短い（波

数1000cm-1あるいは光子エネルギーhv～0.1eVより
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図4 厚さ３原子層（n = 3）の（FePt）n 薄膜試料のモデル
図（上）と厚さ１原子層（n = 1）の（FePt）n 薄膜のFe
L吸収端における軟X線吸収スペクトル（XAS）と磁
気円二色性スペクトル（MCD）（下）（今田真氏提供）
測定温度は、この薄膜が強磁性相にある20Kであ
る。円偏光した軟X線の吸収を測定すると、円偏光
のスピン（電場の回転方向を示す）と磁化の向きと
が平行あるいは反平行の場合、I+あるいはI-となり、
L内殻吸収端で相違、つまり、磁気円二色性（I+－I-）
を示す。この積分強度から構成原子種ごとに磁化が
評価できる。



高い）領域では、市販の装置を用いて空間分解能

50µm程度で分光測定や特定の吸収帯を用いた２次

元分布画像が簡単に取得できます。しかし、波長が

これより長い領域や波長程度の空間分解能における

測定には高輝度の放射光源が必要となり、微小試料

の測定とともに、測定対象が数µmから数10µmで不

均一に分布する場合には、赤外顕微分光とその２次

元マッピングが有用となります。その具体的な研究

例は文献［2］をご覧ください。

このような利点の下、現在の「赤外顕微分光」実

験ステーションでは、反射・透過配置の通常の赤外

分光手法を用いて測定が行われていますが、さらに

赤外放射光の高輝度性を活かすため、高輝度光科学

研究センター　池本 有佳 博士らは、赤外近接場分

光装置を組み上げ、予備実験を行っています。この

装置では、原子間力顕微鏡のカンチレバーに小さな

窓を設け、これに赤外放射光を集光することで窓か

ら洩れ出た近接赤外場を作り、その反射を測定しま

す。回折限界以下の空間分解能で２次元イメージン

グが可能となると期待されます。

3．おわりに
「固体分光」研究会では、SPring-8が持つ高輝度

性・広いエネルギー領域・コヒーレンスを最大限に

利用した先端固体分光研究とこれを利用した物性評

価・機能性材料創製について科学的・技術的検討を

行い、これらの課題の実現に向けて活動しています。

具体的に当研究会の念頭にあるビームラインは、現

存のものとしては主として高分解能軟Ｘ線アンジュ

レータ・ビームラインBL25SUおよび赤外分光ビー

ムラインBL43IRであり、新規のものとしては真空

紫外線・軟Ｘ線長尺アンジュレータ・ビームライン

です。測定手法としては、主として光電子分光、光

電子回折、軟Ｘ線分光、赤外（顕微）分光、光電子

顕微鏡を対象としています。

これらは、他の研究会とも大きな重なりがあり、

これまでにも増して多くの分野の方々と交流を深め

ていきたいと考えます。この拙文が皆様の興味を引

き、研究会への積極的なご参加とともに、“低”エ

ネルギー分光ビームラインの増強にご協力・ご理解

をいただければと存じます。

最後になりましたが、拙文をまとめるに当たり、

分子科学研究所　木村 真一 氏、神戸大学　岡村 英

一 氏、大阪大学　今田 真 氏並びに関山 明 氏、高

輝度光科学研究センター　松下 智裕 氏並びに室 隆

桂之 氏にご協力を頂きました。ここに心から感謝

いたします。
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