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研究成果の概要（和文）：強相関電子系の巨大応答現象の起源としての電子状態の秩序構造の観測や、背後に存
在すると期待されている相分離・２相共存といったドメインの観測を目指し、次期放射光光源で発展が期待され
るコヒーレントX線を利用した共鳴軟Ｘ線コヒーレント回折法の手法開発を進めた。まず軟X線領域であれば既存
の放射光光源であるPFにおいても、コヒーレントX線の利用が可能であることを実験的に検証した。並行して、
共鳴軟Ｘ線回折法による電子状態研究の可能性を探った。またコヒーレントX線の利用方法を検討し、試料部で
コヒーレントX線を切り出す共鳴軟Ｘ線コヒーレント回折法を確立するとともに、実像イメージングできること
を実証した。

研究成果の概要（英文）：Phase separation phenomena have always been reported on remarkable physical 
properties, i.e. colossal magnetoresistance effect and high Tc superconductivity. However, the role 
of the phase separation in the physical property is not clear so far, since the observation 
technique is limited. Hence we have developed resonant coherent x-ray diffraction method in soft 
x-ray region. First we evaluated the coherence of the soft x-ray in Photon Factory, and the 
electronic states have been studied by the resonant soft x-ray scattering. Finally, we have 
succeeded in performing resonant coherent x-ray diffraction imaging in Photon Factory.

研究分野： 構造物性
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  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

巨大磁気抵抗効果、高温超伝導といった顕
著な物性では、相分離・二相共存と呼ばれる
ドメインの存在が常に報告されている。しか
しながら、物性と対応付けたドメイン観測は
簡単ではなく、ドメイン状態と物性との関係
は未解明の問題となっている。一方、近年盛
んに、次世代の放射光源計画の議論が行われ
ている。次期光源は、超低エミッタンス光源
と呼ばれ、既存の放射光施設と比較して、何
桁もの輝度の向上が図られるだけなく、新た
に「フルコヒーレントな光」が利用可能とな
る夢の光源である。しかしながら現在のとこ
ろ、光源性能の制約のため、コヒーレント光
の利用研究はあまり進んでいなかったのが
現状である。ここで注目したのが、既存の放
射光施設である Photon Factory (PF)であっ
ても、軟 X 線領域であれば、コヒーレント X

線の利用が可能と言われてきた点である。も
し軟 X 線領域であっても、コヒーレント X 線
を利用することが可能となれば、共鳴軟 X 線
コヒーレント X 線回折イメージングが、系に
よっては可能になると考えた。 

 

２．研究の目的 

 既存の放射光源である PF において、コヒ
ーレントX線が利用可能であることを実証す
るとともに、共鳴軟 X 線散乱を用いた電子状
態とその空間秩序構造に着目した研究を深
化させる。その上で、軟 X 線領域でのコヒー
レントX線を用いたイメージングの可能性を
探る。最終的に、共鳴軟 X 線コヒーレント X

線回折イメージングの可能性を提示すると
ともに、ドメイン状態が絡む新奇物性の微視
的解明や、その結果としてドメイン状態に着
目したドメイン構造物性と呼ばれるような
研究分野が立ち上がることを目指す。 

 

３．研究の方法 

軟X線領域でのコヒーレントX線の取り出
しは、既存の放射光源で原理的に可能である
と言われてきたが、PF での利用研究報告は
ほとんどない。そこで本研究課題では、PF

でコヒーレントX線が利用可能であることを
実証するとともに、どのようなコヒーレント
X 線の取り出し方が実験に適しているのかを
検証する。共鳴軟 X 線コヒーレント回折イメ
ージングに関しては、幾つかのイメージング
法を試すことで、最適なイメージングの方法
の確立を目指す。 

 
４．研究成果 
(1)PF で軟 X 線領域でのコヒーレント X 線が
利用できることを 10μｍφのピンホールで
放射光を切り出すことで確認した。図 1 に示
すように、ピンホールから抜けてきた光は、
コヒーレント X 線であることを反映して、フ
ラウンフォーファー回折パターンとなって
いることがわかる。また、強度の強い部分と
弱い部分の明暗がはっきりしており、コヒー

レンスがかなり良いこともこの図からわか
る。4 象限スリットを用いたコヒーレント X
線の切り出しを試みた。矩形開口ではあるが、
スリットの歯と歯の間隔が、矩形開口サイズ
より大きく、その影響を大きく受け、上下左
右非対称なフラウンフォーファー回折パタ
ーンとなっている(図 2)。このように PFにお
いて、試料上流側でコヒーレント X 線を切り
出し、回折実験が可能であることを示すこと
ができた。続いて、どのようなコヒーレント
X 線回折実験が、物性と対応付けたドメイン
観測となるかの検討をした。上述のような、
試料の上流側でコヒーレント X線を切り出し
た実験では、試料の温度変化に伴い入射 X 線
と試料の位置関係が変わってしまい、系統だ
った実験結果を得ることが困難であった。そ
こで、試料部でコヒーレント X線を切り出す
方法を採用した。この方法では、試料部が温
度変化とともに動いても、その位置でコヒー
レント X 線を切り出すことができ、比較可能
なデータを取得することが可能となった。 
 
(2)共鳴軟 X 線散乱を用いた電子状態とその
空間秩序構造に着目した研究を進めたが、そ
の中での大きな成果は、グレージングインシ
デンス共鳴軟 X線散乱による LaCoO3薄膜の表
面電子状態の観測である。 
バルク結晶の LaCoO3は、Coの基底状態が低

スピン状態で非磁性体である。ところが基板
上にエピタキシャル成長させることで、強磁
性が発現する。この強磁性発現の微視的な解
明を目指し、共鳴 X 線散乱を行ったところ、
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図１ CCDで測定したピンホールからの回折パターン 

図 2 4 象限スリットを用いたコヒーレント光切り出し例 



特異な Co スピン状態と軌道の秩序が存在す
ることを明らかにした。一方、磁気構造は未
知であり、Co L吸収端での共鳴軟 X 線散乱実
験を試みた。実験に用いた薄膜試料は、LSAT
基板の 110面上の LaCoO3薄膜で、試料の面内
方向にスピン状態と軌道の秩序の変調ベク
トルを持ったものである。そのため、グレー
ジングインシデンス配置（図 3(a)）での実験
を行った。Co L吸収端近傍での共鳴 X線散乱
を探索したところ、Q=(1/4, -1/4, 1/4)のス
ピン状態と軌道秩序と同じ周期を持つ信号
のみが観測された(図 3(c))。 次にピーク
P1,P3 に注目して、温度依存性を測定した。
145Kでの強度の増大と 70Kでの強度の増大が
存在することが分かり、それぞれ、スピン状
態と軌道の秩序と磁気秩序を反映している
ものと期待される。つまり磁気構造は Q=(1/4, 
-1/4, 1/4)を持つことが分かり、スピン状態
と軌道の秩序から期待されたフェリ磁性体
であることを結果は支持した。さらに温度依
存性に注目して頂きたい、Co K吸収端でのス
ピン状態と軌道の秩序を反映した信号は、
120K で消失している(図 4(a))。つまり、共
鳴軟 X線散乱で観測された転移温度は、約 25K
も高い。今回の共鳴軟 X線散乱では、グレー
ジングインシデンス配置で実験を行ってお
り、表面 1nm の領域のみが観測されているこ
ととなる。つまり 120K から 145K の間では、
表面 1nm程度の領域のみスピン状態と軌道の
秩序が存在する特異な状況(図 4(c))が実現

している。このように本結果は、LaCoO3薄膜
の強磁性発現の微視的解明になっているだ
けなく、特異な表面電子秩序状態を明らかに
したものである（雑誌論文⑤）。 
 
(3) 共鳴軟X線コヒーレントX線回折イメー
ジングを目指すとともに、X 線ホログラフィ
の可能性を検証した結果を次に示す。上述の
ように試料部でコヒーレントX線を切り出す
方法での実験を実施した。合わせて、X 線ホ
ログラフィによるイメージングの可能性も
検証した。そのため、10ｘ10μm2と 3ｘ3μ
m2のピンホールを基板に加工した(図 5(左))。 

続いて、透過配置での軟 X線散乱強度が最大
になる試料厚み 数百 nmに、試料を FIB で加
工し、10ｘ10μm2 のピンホール上に固定し
た。また X 線ホログラフィ用に、3ｘ3μm2

のピンホール上に、1μmφの穴を開けた金の
薄片を設置した。（ただし、雑誌論文④の実
験に用いた試料の写真ではなく、詳細なパラ

 

 

図 3 (a) 実験配置 (b) XAS (c) Q=(1/4, -1/4, 1/4)での共鳴

軟 X 線散乱のエネルギースペクトル 

図 4 (a) 磁化とCo K吸収端での共鳴X線散乱強度の温度

依存性 (b) Co L吸収端のピークP1,P3の強度の温度依存

性 (c) 表面電子秩序状態の模式図 

図 5 (左) ピンホールが開けられた基板 (右) 試料と金の

ピンホールが設置された状態 



メータは違う。）実験に用いた試料は FeGeで、
磁場印加により磁気スキルミオンと呼ばれ
るスピンが渦のように回転しながら配列し
ている構造体が出現する系である。スキルミ
オンは、トポロジカルに安定で、電流でスキ
ルミオンを駆動させることもでき、スピント
ロニクスデバイスとしての応用も期待され
ている。そのため、外場に対するスキルミオ
ン格子、ドメインの応答を調べることが重要
となっている。そこで、共鳴軟 X 線コヒーレ
ント回折イメージングの研究対象とした。最
初に Fe の L 吸収端での共鳴軟 X 線散乱を測
定した。ゼロ磁場でのヘリカル磁性の測定結
果を図 6(a)に示す。まず、中心部のダイレク
トビームキャッチャ(DBC)周りの同心円状の
リングは、X 線ホログラフィのために入れた
1μmφのピンホールからのフラウンフォー
ファー回折である。左斜め上と右斜め下に矢
印で示したのがヘリカル磁気構造を反映し
た磁気散乱である。磁場を印加していくと 6

個の磁気散乱となり、スキルミオン格子を反
映したものと考えられた(図 6(b))。この共鳴
磁気散乱強度は極めて強く、1 枚の測定を 1

秒以下で行うことが可能であった。結果、磁
場の上げ下げに伴う特異な非平衡状態の観

測に成功した（雑誌論文④）。続いて X 線ホ
ログラフィを検討する。中心部から広がる 1

μmφのピンホールからのフラウンフォーフ
ァー回折と磁気散乱（それぞれの磁気散乱を
よく見ると微細な構造があり、ドメイン状態
を反映していると期待される）の干渉具合を
調べると、干渉が極めて小さい。実際、ホロ
グラフィのイメージも何を見ているのかわ
からない状況となり、解析を断念した。続い
て、当初の目標であるコヒーレント X 線回折
イメージングを試みた。位相回復アルゴリズ
ムを用いることで、実像を得ることに成功し
た(図 7)。スキルミオン格子の六角形のパタ
ーンが再現できている。ただし、ドメインを
反映したピーク強度がメインの強度に対し
てかなり弱く、測定している試料の中ではほ
ぼ一様にスキルミオン格子が出来ているこ
とを単に示した結果となっている。 

本研究により、PFでの共鳴軟 X 線コヒーレ
ント回折イメージングの手法として実現可
能であることが実証された。現在は、コヒー
レント回折イメージングの位相回復アルゴ
リズムの精度向上のための可能性を探る研
究や、イメージングの実証として、放射光な
らではの元素選択的なイメージングを目指
した研究を進めている。これらの取り組みの
中から、ドメイン状態が絡む新奇物性の微視
的解明や、その結果としてドメイン状態に着
目したドメイン構造物性と呼ばれるような
研究分野が立ち上がっていくことを期待し
ている。 
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