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研究成果の概要：本研究では、フェムト秒のパルス X 線源をもちいて、結晶中のフォノンを時

間分解 X 線回折法を用いて測定することによって、ラマン散乱や中性子散乱などの非弾性散乱

法と異なり、格子のダイナミクスの、より直接的な構造的解釈が可能になった。パルス X 線源

を新たに改良し、３次元的なフォノンの緩和状態を計測するための手法を考案し、フォノン計

測としてのｘ線回折法の予備実験にも成功した。 
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１．研究開始当初の背景 
 材料科学的見地からすれば、原子あるいは

格子の振動は、物質の特性を左右する極めて

重要な物理現象である。特に、物質の構造相

転移を考慮する場合には不可欠の要素であ

り、従来は温度というパラメータを用いて制

御されてきた。固体物理的見地からは、フォ

ノンとして量子化され、光吸収過程や、超伝

導などのダイナミクスの理解において極め

て重要な役割を果たしている。結晶中では

様々なモードのフォノンが混在しており、光

励起過程、たとえばラマン過程を考えた場合、

ブリルアンゾーン中心の光学フォノンが励

起される場合を考えると、運動量を保存した

形で音響モードへの遷移が起こりうる。この

ダイナミクスは、異なるフォノン間でのエネ

ルギーの授受を引き起こし、結晶中に運動量

保存に伴うフォノンのネットワークがある

ことを意味している。通常、フォノン間の衝

突により起こるとされているこのダイナミ

クスは、直接測定することが非常に難しい。 

これらのダイナミクスを観測するためには、

特定のフォノンを励起して追跡する方法が

もっとも一般的である。近年の短パルスレー

ザー技術の発達に伴い、位相のそろったフォ

ノン（コヒーレントフォノン）を誘起するこ
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とが可能となった。この技術を用いると、特

定のフォノンを励起し、その緩和過程を追跡

することができ、フェムト秒領域の反射率測

定法を用いて、研究されている。ところが、

反射率測定では間接的な情報となってしま

い、その詳細を論することは非常に難しいと

いえる。たとえば、反射率測定では、緩和過

程が生じたときに、異なるモード間での違い

が明白ではない。したがって、これらの違い

を明白に捕らえることの可能な測定手法が

必要となる。そこで、近年注目されているの

が時間分解 X 線回折法である。従来、X 線回

折では光学フォノンを測定することは不可

能であると考えられていた。しかし、X 線パ

ルスのパルス幅がフォノン周波数と同程度

になると、時間分解 X 線回折法によって、光

学フォノンが測定可能であることが理論的

に示される。 
 
 時間分解 X 線回折法はまだ、開発段階にあ

る手法であるといわざるを得ないが、上記の

理由から、結晶中でのフォノンのダイナミク

スを観測する最も適した手法であり、本研究

者は、従来からこの手法を研究してきた。近

年、放射光施設における X 線の短パルス化が

計画されるようになり、将来的には放射光の

潤沢なX線を用いて測定されるであろうと予

測しているが、国内では、短パルス（数百フ

ェムト秒）高輝度 X 線を発生する手法として

は、高輝度フェムト秒レーザーが唯一の手段

となる。X 線発生が可能な高輝度フェムト秒

レーザーは、放射光ほどの安定性がなく、そ

の扱いもきわめて難しい。しかし、通常の実

験室レベルで実験を行うことができ、従来か

ら培ってきた技術を持ってすれば、測定は十

分に可能であると考えられた。 
２．研究の目的 
 本研究では、時間分解 X 線回折法を適用し

て、固体中でのフォノン-フォノン相互作用の

ダイナミクスを明らかにすることを目的と

している。時間分解 X 線回折法を用いて、フ

ォノンの緩和過程の時定数やフォノン振幅、

コヒーレンスの関係を明らかとし、光照射に

伴う結晶中でのフォノンネットワークを明

らかとすることである。 
 
３．研究の方法 
 本研究目的を達成するためには、時間分解

Ｘ線回折測定法の測定精度の向上がもっと

も重要な点であり、パルスＸ線の安定化およ

び高輝度化と時間分解能を制御するステー

ジやその制御方法に大別される。 
 パルスＸ線の安定化のためには、これまで

に用いてきた、ｘ線発生装置の問題点などを
考慮して、ｘ線発生装置の改良を行った。 
 一方で、結晶中でのフォノンのダイナミク
スをより明確にとらえるためには、複数の逆
格子ベクトルを同時にとらえることが必要
となり、そのために必要な、広角 X 線回折法
を取り入れた、測定法を提案した。 

 
４．研究成果 

 従来、レーザー光を金属表面に集光してパ
ルス X線を発生させている。発生する X線の
安定性をさらに向上させるため、金属表面へ
の集光角度や、マグネットの配置など、さま
ざまな改良を施した X線源を開発した。図３
は 90 度のパラボラミラーと、安定化したテ
ープターゲット、並びに、X 線射出用マグネ
ットなどの配置を示してある。 
 この配置により、パラボラ鏡の表面に到達
する金属デブリが軽減され、また、効率的な
X 線射出を行えるように、ネオジウム磁石を
配置してある。発生容器自体を独立化させ、
およそ 40cm四方のシャンバー内に収めた。 

 
図２．基本的な計測配置 

従来の時間分解 X 線回折法によるフォノ
ン測定配置。本研究では、Delay line は、
パルスモータから、ピエゾ型のステージに
交換し、CCD ではなく、リニアダイオー
ドアレーと IP を用いた。 
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図１．時間分解 X 線回折法による 
CdTe の光学フォノンモード 



 

 

 
 測定された回折強度の時間履歴をフーリ
エ変換することで、図１のような結果を得る。
ピークは用いた CdTe の光学モードに相当す
る周波数を示している。時間分解X線回折で、
光学フォノンが計測できたことは大きな成
果であるが、本研究では、将来的な展望とし
て、広角 X 線回折法を提案した。 
 
 本研究で用いる時間分解 x 線回折法の原理
は、本研究で提唱した式により説明される。
その式では、逆格子ベクトルと、原子の変位
ベクトルとの内積が含まれており、測定にか
かるフォノンの選択則が存在する。特に、両
者の内積がゼロとなるフォノンに関しては、
測定できない。このことは、利点でもあり、
欠点でもある。 
 
 しかし、逆格子が直交していなければ、フ
ォノンモードを測定できることから、うまく
逆格子を選ぶと、互いに直行するモードを測
定できることを意味する。 
 そのためには、複数の逆格子を同時に計測
することで、3 次元的な格子の振る舞いを時

間分解で測定することが必要になる。 
 本研究では、広角 X 線回折法を従来の時間
分解 X 線回折法に適応することで、上記の問
題を解決することを試みた。 
 時間分解ｘ線回折法でフォノンを計測す
る場合、回折線の強度の時間履歴をフェムト
秒の時間分解能で測定する。（その回折線が
禁制反射であってもよい。）このような短い
時間に複数の逆格子に対して、回折線を測定
するためには、多結晶体を用いたり、ラウエ
法などの回折法を用いることができれば、よ

り簡単に計測ができる。しかし、現状、レー
ザー誘起 X 線源では、輝度が圧倒的に足りな
い（時間分解能を優先しなければならない）。
したがって、単結晶を用いなければならない
が、単結晶を用いると、複数の逆格子を同時
に測定することが難しくなる。そこで用いた
のが、広角 X 線回折法である。 
 
単結晶のすぐ近くに X 線の点光源を配置し、
単色の X線を放射状に発生させると、回折条
件は、点光源を頂点とする円垂に似た曲面状
で回折条件を満たす。図４は CdTeの(100)面
を用いた場合の回折を起こす入射 X線の一部
を計算した結果である。四角で囲った領域は
レーザー照射領域と一致させるために、点光
源の位置が計算される。今回行った予備実験
では、図４に示されるような配置で行ったが、
将来的には、X線集光結晶を用いて、単結晶

 
 

図３．パルス X 線発生装置 
軸外しパラボラミラーは、90 度のものに

変更され（従来は 30 度のものを使用して

いた）デブリの影響を最小限に抑える。 
テープターゲットは、従来のパルスモータ

ーから DC モーターに切り替え、安定性を

確保した。 

 

 
図４．広角 X 線回折による格子の 3 次

元計測。結晶表面での回折点が曲線で

あるため、回折線は計測器（イメージ

ングプレート）上で曲線を描く。予備

実験では 50×60 程度の大きさのイメ

ージングプレートを用いて、多くの回

折線を同時にとらえることができた。

時間分解計測を行う場合は、集光結晶

を用いて、結晶表面に X 線を集光し、

そこから回折されてくる X 線を面で

受けることによって、同様の測定が行

え、かつ、結晶上でのレーザー励起領

域を小さくすることが必要である。 



 

 

表面の一点に大きなダイバージェンスをも
った X線を集光することで、空間コヒーレン
スを保つことができる。 
 この方法では、単結晶でも、同時に複数の
逆格子を計測できる。格子面(200)に対して、
有限の角度を持つ(311)や(402)などの格子
面が測定できると、その強度の時間発展から、
[100]に垂直な方向も測定できるため、フォ
ノンの緩和過程を３次元的に計測できるこ
とを意味している。 
 本研究期間では、広角 X線回折法を用いた
時間分解測定には至らなかったが、レーザー
誘起 X線源を用いて、広角 X線回折法の測定
に成功し、将来的な展開としてフォノンのダ
イナミクス計測が、十分に期待できることが
示された。 
 広角 X線回折法の予備実験では、イメージ
ングプレートを用いて回折線を計測したが、
いくつかの回折線に限れば、X線 CCDやダイ
オードアレーを用いた計測器にすることで、
はるかに早い測定が行える。 
 このことは、本研究の目的であるフォノン
ーフォノン相互作用を観測するうえで、非常
に適した手法となり、現在においても、世界
中で、その詳細を測定できた例はない。 
 そもそも、X線回折は構造を直接見ている
という意味で、しばしば用いられてきたが、
特に、時間分解 X線回折では、完璧に構造を
測定しているわけではなく、ある構造情報の
断片を計測していたにすぎない。特に、フォ
ノンの測定において重要な意味を持つ単結
晶の計測において、時間分解 X線回折はその
ような傾向にある。しかし、ここで、示した
広角 X線回折法を適用した時間分解計測を実
施することによって、真の意味での構造（電
子密度分布）を計測することが可能となり、
フォノンの緩和過程を三次元で測定できる
可能性が高いことが示された。 
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