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研究成果の概要（和文）：光トラップを用いた非接触式試料保持機構と放射光パルスを用いて、ナノ粒子1粒に対する
時間分解X線回折法の開発を行った。時間分解測定に必須な強度変調型光トラップを開発することにより、時間分解測
定と同時にナノ粒子試料1粒の温度を決定する手法も確立した。また、シングルビーム光トラップを開発することによ
り、ナノ粒子1粒に対するX線回折像のS/Nを飛躍的に高めた。

研究成果の概要（英文）：Time resolved X-ray diffraction measurement system has been developed for a 
single sub-micrometer particle using an optical-trap sample holder and a high-flux focused synchrotron 
radiation beam. By using the optical-trap sample holder with intensity modulation, temperature of a 
single sub-micrometer particle was determined. The quality of the X-ray diffraction image by using the 
optical-trap sample holder was comparable to that of particle assemblage in a glass capillary.

研究分野： 放射光科学

キーワード： ナノ構造物性

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 申請者のグループは、 SPring-8 の
BL40XU のビームラインに専用の実験ハッ
チを設け、サブ 100 ナノメートルの空間分解
能と 40 ピコ秒の時間分解能を併せ持った時
間分解 X 線回折装置を開発し、マイクロメー
トルサイズの微小単結晶の構造解析や DVD
相変化記録材料のアモルファス－結晶相転
移の時間分解測定の研究を進めてきた。この
研究では、マイクロメートルサイズの微小試
料は直径約 3μm のガラスピンに接着剤で固
定されたが、この試料保持の方法には以下に
示す 3 点の大きな問題点が存在した。 
・サブマイクロメートルサイズの試料 1 粒を
接着することは極めて困難。 

・ガラスピンや接着剤からの X 線の散乱が回
折データーの S/N を著しく低下させる。 

・ガラスピンや接着剤との接触により、純粋
な物性研究や動的な構造研究が困難。 

 
(2) これらの問題を解決するために、申請者
は X 線回折実験において、試料と試料保持機
構の接触を本質的に排除し得る光トラップ
を用いた非接触式試料保持機構を開発し、ゾ
ーンプレートで集光したX線マイクロビーム
と組み合わせることにより、ナノ粒子 1 粒に
対する X 線回折実験を実現した。（科研費 基
盤研究Ｃ一般 「高速結晶化過程の解明のた
めの光トラップを用いた非接触式試料保持
機構の開発」）光トラップを用いた非接触式
試料保持機構とは、レーザー光が試料粒子に
与える散乱力と勾配力を用いて試料粒子を
空中に保持することにより、試料との機械的
な接触を排除した試料保持機構である。図 1
に光トラップを用いたX線回折装置の概念図
を示す。開発した光トラップを用いた非接触
式試料保持と放射光パルスを組み合わせる
ことにより、ナノ粒子 1 粒に対する時間分解
X 線回折測定が現実的となった。 

 
 
２．研究の目的 
(1) 光トラップを用いた非接触式試料保持機
構と放射光パルスを用いて、ナノ粒子 1 粒に
対する時間分解X線回折法の開発を行うこと

が本研究の目的である。また、非接触式の試
料保持方法では一般的に試料温度の決定が
困難であるが、強度変調型光トラップを開発
することにより、時間分解測定と同時にナノ
粒子 1粒の試料温度も決定することを目的と
している。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 強度変調型光トラップの開発 
ナノ粒子1粒に対する時間分解X線回折測定
と試料温度の決定を実現するために、強度変
調型光トラップを用いた非接触式試料保持
機構を開発する。トラップ用レーザー光に音
響光学変調器 (AOM) を用いて強度変調
(ON/OFF 変調)をかける。このとき、トラッ
プの安定性、時間分解測定における遅延時間
の確度を保証するため、強度変調時のライジ
ングタイムは極力短いことが望まれる。レー
ザー光のビーム径を 1/10 に圧縮し、音響光学
変調器で強度変調をかけることにより、ライ
ジングタイムを短縮する。 
 
(2) 時間分解測定システムを構築 
放射光パルスに同期した 1kHz の基準信号を
作り、放射光パルスを切り出すためのチョッ
パーと強度変調型光トラップにおいてトラ
ップ用レーザーの ON/OFF を制御する音響
光学変調器を駆動させる。時間分解測定を行
うためには、チョッパーに送る信号と音響光
学変調器に送る信号の間に適当な遅延時間
を設ける必要がある。本研究では遅延時間を
精密に制御するためにトリガークロック遅
延時間発生装置を導入する。 
 
(3) シングルビーム光トラップの開発 
研究開始当初には予定していなかった開発
である。ナノ粒子 1 粒に対する X 線回折測定
では、試料体積が小さく回折信号が弱い。回
折測定中、X 線マイクロビームとナノ粒子試
料のオーバーラップを保証するために、常に
2 方向から試料を監視できるシングルビーム
光トラップを開発する。 
 
 
４．研究成果 
(1) 強度変調型光トラップの実現 
トラップ用レーザーに音響光学変調器を用
いて強度変調(ON/OFF 変調)をかけること
により強度変調型光トラップを実現した。そ
の際、音響光学変調器に入射するレーザー光
のビーム径をビームエクスパンダで圧縮す
ることにより、スイッチングスピードを約
200nm まで短縮した。 
また、トラップされたナノ粒子の位置の安定
性を迅速に評価するシステムも構築した。2
次元動画計測ソフトウェアを導入すること
により、トラップされたナノ粒子の追跡を自
動的に行い 1/30 秒ごとの粒子の重心位置情
報からトラップ粒子の安定性を評価した。こ

 

lens

lens

zone plate

X-ray

laser

laser

sample

diffracted
X-ray

imaging
plate

 
図 1 光トラップを用いたX線回折装置の概念図 



のシステムの開発により、トラップされたナ
ノ粒子の位置安定性の評価に必要な時間を
約 1/10 に短縮し、実験中のトラップ条件にフ
ィードバックをかけることを可能にした。 
 
(2) 時間分解 X 線回折測定システムの構築 
放射光パルスに同期した基準信号を作り、強
度変調型光トラップの変調周波数と同期さ
せるシステムと遅延時間を正確に発生させ
るシステムを構築することによりナノ粒子 1
粒の時間分解X線回折測定システムを構築し
た。図 2 に時間分解 X線回折測定システムの
概念図と放射光パルスとトラップ用レーザ
ーのタイミングチャートを示す。 

 
(3) シングルビーム光トラップの実現 
回折測定中、X 線マイクロビームとナノ粒子
試料のオーバーラップを保証するために、常
に 2方向から試料を監視できるシングルビー
ム光トラップを開発した。図 3 にシングルビ
ーム光トラップの概念図を示す。sample cell

の真上 z 方向に top-view microscope が設置
されており常に 2方向から試料を監視できる
（図 3中では図が複雑になるために省略して
ある）また、これまで開発してきた光トラッ
プは対向型と呼ばれ 2本のレーザー光をレン
ズで集光し対向させる配置であり、2 本のレ
ーザー光の光軸を正確に重ね合わせること
が保持した試料粒子の安定性向上の鍵とな
る。時間的制約が厳しい放射光実験において、
この正確なアライメントを実験ハッチ内で
実現することは困難でありまた実験の効率
を悪化させる原因であった。シングルビーム
光トラップを用いた非接触式試料保持ユニ
ットを開発することにより、測定中に X 線が
試料粒子に当たっていない時間を短縮し、回
折測定の S/N を飛躍的に改善した。図 4 に開
発したシングルビーム光トラップと旧来の
対向型光トラップを用いて測定した、粒径
380nmのCeO2粒子 1粒のX線回折像を示す。
露光時間はシングルビーム光トラップ 30分、
対向型光トラップ 60 分である。シングルビ
ーム光トラップによる測定は露光時間が半
分であるにもかかわらず、S/N が飛躍的に改
善し精密解析が可能であることが確認でき
た。 

 
(4) ナノ粒子 1 粒の試料温度の測定 
強度変調型光トラップで保持したナノ粒子 1
粒のX線回折測定を行い格子定数を算出する
ことにより試料粒子の温度を決定する手法
を確立した。図 5 にトラップ用レーザー光の
出力を変えた時の試料粒子の温度変化を示
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図 2(a)時間分解 X線回折測定システムの概念図 

  (b) タイミングチャート 
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図 3 シングルビーム光トラップの概念図 
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図 4 粒径 380nm の CeO2 粒子 1 粒の X 線回折像 

(a)シングルビーム光トラップによる回折像 

  (b)対向型光トラップによる回折像 
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図 5 CeO2(380nm)1 粒の格子定数と試料温度 



す。レーザーに強度変調をかけることにより、
試料の電子状態が変わり結晶に歪等が生じ
ていないことを確認している。 
本研究で得られた結果全般について、現在投
稿論文を準備中である。 
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