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1

第1章 序論

1.1 はじめに
目に見える物の色がそれぞれ異なるのは、物質の種類により光の波長ごとの反射率や

透過率に差があるためである。言い替えれば、光スペクトルが異なることがその理由であ
る。分光法とはスペクトルにより対象とする系を研究する方法である。光と物質との相
互作用の結果、物質はその系に固有の光スペクトルを示す。光スペクトルは物質の電子状
態と密接な関係があり、電子状態に関する情報を与える。分光法は古くからある手法であ
り、過去には原子構造の解明や量子力学の誕生に貢献した。歴史的には可視光領域での分
光研究から始まり、光源の発達によりその適用範囲を赤外からX線、ガンマ線の領域にま
で拡大した。それとともに新たな測定法が開発され、より豊富な情報が分光測定から得ら
れるようになった。X線領域では光信号の検出は光子計数により行われることが多く、し
たがってアナログ信号検出を用いる長波長域での分光法とは手法を異にしてきた。また、
X線の平行度やエネルギー幅、あるいは偏光といったパラメータの制御には制約が多く、
様々な状態の光を使った測定を行うことは容易ではなかった。しかし、シンクロトロン放
射光の出現により、この状況は一変した。すなわち、この光源から得られる強力かつ高い
指向性、高い偏光度を有する X線を活用することで測定の自由度が高まり、様々な測定
法の可能性がでてきた。本研究では、可視光領域での有効な測定法のひとつである変調分
光法を X線領域において実現することにより、X線分光学の発展に寄与することを目的
とする。

1.2 背景
X線を用いた分光法として、X線吸収微細構造 (X-ray absorption fine structure: XAFS)

[1–5]が広く用いられている。XAFSは物質の局所的構造や電子状態を研究する手段とし
て発展してきた。この手法の特色は第一に、X線のエネルギーを元素吸収端に共鳴させる
ことにより、試料に含まれる特定の元素に関する情報が得られることである。第二に、X
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線回折法と異なり物質の長周期構造を必要としないため、観測対象となる試料の形態は単
結晶のみならず、多結晶、アモルファス、液晶、液体など非常に多岐にわたる。
磁性体を対象とした研究には、X 線磁気円二色性 (X-ray magnetic circular dichroism:

XMCD) [6–11]という分光法が用いられている。XMCDとは、試料が磁化を持つときに左
右の円偏光に対する吸収係数が異なる現象である。XMCDスペクトルの強度や符号およ
び形状は、磁性を担う原子の周りの局所的なスピン状態および電子状態を反映している。
XMCDにはXAFSと同様な元素選択性に加え、電子殻選択性、軌道 (電子軌道対称性)選
択性、サイト選択性という通常の磁化測定にはない特色がある。XMCDを用いることに
より、電子状態の観点から磁性研究を行うことができる。
本研究で述べるX線変調分光法 [12–15]は、硬X線領域 1でのXMCDの測定精度の向
上をひとつの目的として開発された。硬X線領域には、3d遷移金属の K吸収端、希土類
元素の L吸収端、Pd、Pt等 4d、5d属元素の L吸収端が存在し、XMCDによりこれらの
元素を含む磁性体の研究が行われている [7]。硬 X線を用いた XMCD測定には軟 X線に
よる測定と比べて次のようなメリットがある: (1)バルク敏感であり、表面だけでなく例
えば積層試料の下層の情報も得られる。(2)超高真空環境が不要であるため、磁場、温度、
あるいは圧力といった試料環境の制御が行いやすく、様々な条件での測定を比較的容易に
行える。(3)遷移金属の伝導体を構成する 4p電子の磁気分極を測定できる。一方で、硬X

線領域のXMCDにはその信号強度が非常に小さいというデメリットがある。例えば、3d

遷移金属の K吸収端における典型的な XMCD信号強度は吸収係数 (XAFSエッジジャン
プ)の 0.1%のオーダーである [7]。これは軟X線領域で観測される L吸収端のXMCD強
度 [10]と比較してほぼ 2桁小さい。このような微小信号の検出には測定系に極めて高い
精度と安定性が要求されるが、静的な測定法を用いる限りその向上には限界がある。そこ
で、変調分光法を用いることにより、測定精度を飛躍的に向上させることができる。
変調分光法 [16,17]は、測定条件に周期的な変調を与え、試料の光学応答のうち変調に
同期した成分を検出する測定法である。ロックインアンプによる位相敏感検出法を用い
ることにより、非常に高い S/N比と狭い帯域幅を実現し、高感度かつ低バックグラウン
ドレベルでの測定を可能としている。変調分光法は赤外や可視光域で広く用いられてお
り [16–18]、高精度で高分解能のスペクトルを得るための強力な方法だが、XAFSやXMCD

といったX線分光測定にはこれまで全く使われていなかった。変調XMCD測定が実現し
なかった理由のひとつは、円偏光 X線の生成と円偏光ヘリシティの切り替えがそれほど
容易ではなかったためである。

1本論文では結晶分光器を使うことのできる 3 keV以上の領域を指す。
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円偏光 X線を得るための方法は、円偏光の生成に特化した挿入光源 [19–37]による方
法と、結晶移相子 [38–62]を使う方法に大別される。硬 X線領域では透過型の結晶移相
子による方法が有効であり、挿入光源よりも優れた方法として認められている [63, 64]。
透過型移相子 [42–62]は、シリコンやダイヤモンドといった完全に近い結晶を用い、その
Braggあるいは Laue回折条件の近傍で起こる複屈折を利用して偏光状態の変換を行うも
のである。この透過型移相子により、光源の直線偏光から左右円偏光を生成することがで
きる。後述するように、第三世代高輝度放射光源と非常にマッチングがよく、高い偏光度
とスループットが得られる [48]。その上、広い波長領域の X線に対して様々な偏光状態
のX線を生成可能であり [45]、他の光学素子による偏光解消効果を受けない [45,47,50]、
蓄積リングの電子軌道に影響を及ぼさないというメリットがある。さらに、円偏光ヘリシ
ティの高速切り替えが早い段階で達成されており [47]、開発の初期から変調分光法への適
用が意図されていた [44,47]。
ここで、XMCD測定法の歴史を振り返ってみたい。XMCD の初めての観測は、1987年

に Schützらにより Feの K吸収端で行われた [9]。彼女らは偏向電磁石部における電子軌
道面の上あるいは下方向に放射される楕円偏光を用いた。それ以降、XMCDの測定法は
次のように発展してきた。

(1) 偏向電磁石部における電子軌道面の上下からの楕円偏光放射を利用

(2) ウィグラー挿入光源からの楕円偏光を利用

(3) 円偏光アンジュレーターを利用。偏光方向は実質的には固定

(4) X線移相子を利用した磁場反転法、あるいは円偏光反転法

(5) X線移相子による円偏光変調法

(6) 偏光可変挿入光源による円偏光反転法あるいは円偏光変調法

(1)では左右の楕円偏光の光路が大きく異なるため、ヘリシティの切り替えには実験のセッ
トアップを大幅に変更する必要がある。そのため、円偏光の向きを固定し試料への印加
磁場方向に対する吸収係数の変化によってXMCD信号を得る、磁場反転法による測定が
行われた [9–11]。(2)と (3)では挿入光源の仕様によっては (例えば磁石列が可動であるな
ら) 円偏光ヘリシティを切り替えられる。しかし、短時間での切り替えは不可能であり、
磁場反転法がやはり使われた [65–74]。(4)では磁場反転法 [52–54, 75]だけでなく偏光反
転法 [54,56–58,76]も使用されたが、これらはいずれも静的な測定法でありロックイン検
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出により測定精度を上げるには至らなかった。これらとは別に、波長分散型のモノクロ
メーターと移相子を組み合わせ、さらにパルス磁場を使った時分割MCD測定が行われて
いる [77–79]。(5)の円偏光変調法は本研究により開発された [12–14]。X線移相子による
高速ヘリシティ切り替えとロックイン検出を組み合わせたものであり、移相子のメリット
を最大限に活かしている。この手法によってXMCD測定の統計精度と検出感度が飛躍的
に向上した [80–88]。(6)では円偏光アンジュレーターの磁石列の駆動による比較的高速な
(0.1∼数 Hz)ヘリシティ切り替えが可能となり [26,30]、挿入光源を用いた偏光反転法 [30]

あるいは円偏光変調法 [89]での測定が行われるようになった。さらに、左右の円偏光を
それぞれ放射する二台のヘリカルアンジュレターを直列に配置し、電子ビーム軌道をキッ
カー電磁石で動かすことによるヘリシティ切り替え [27–29]や、わずかに異なる左右円偏
光の光路をチョッパーで切り替える方法 [31] が開発された。電磁石を用いた楕円ウィグ
ラー [32, 33]やアンジュレーター [34–37]の開発により、さらに高速な偏光切り替え (最
高 ∼ 100 Hz)とそれらを用いた円偏光変調法によるMCD実験が行われている [90,91]。
透過型移相子による高速偏光切り替えは、1992年にすでに実現されていた [47]。しか

し、変調分光法の開発にはもうひとつの課題を克服しなければならなかった。それは、当
時のX線光源輝度が十分でなかったことである。変調法は、信号のうち比較的大きな直流
成分に重畳した微小変化を精度良く測定するのに適した方法である。この目的には十分な
明るさの光源が必要とされる。また、光子統計の観点からも、十分な光子数がなければ原
理的に難しい。例えば、仮に信号以外の電気的ノイズや外乱がなくても、 10−4台の信号
を 1秒の測定時間で得るには最低でも ∼ 108 photons/秒の光子数が必要である。この光子
数を確保することは、実験室 X線源ではもちろん、第二世代放射光源においてさえ容易
ではない。というのは、結晶移相子によって高い偏光度の X線を得るためには、平行度
が高く、かつエネルギーバンド幅の狭い単色 X線ビームが必要とされるためである。第
二世代放射光リングにおける偏向電磁石あるいはウィグラーからの放射をこのようなビー
ムに成形するには、二結晶分光器に加えて、X線ビームの平行・単色化のための光学系を
付加する必要がある。このような光学系は一般に複数回の高次・非対称反射を利用してお
り、その結果試料位置で得られる光子数は激減する。しかし、SPring-8のような第三世代
光源のアンジュレーター光を用いることにより、この状況は完全に変わりうる。元来非常
に高い平行度を有しているアンジュレーター光では、ビームラインの分光器のみにより、
十分な平行度と単色性を備えたビームを得ることができる。したがって、ビームライン分
光器の直後にX線移相子を用いる [48]ことで極めて高い偏光度かつ十分な光子数のX線
が得られる。このように第三世代光源の出現により、X線領域での変調分光法の実現の準
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備が整った。

1.3 本論文の目的および構成
本研究の目的は X線領域における変調分光法の開発である。これにより、放射光 X線

を用いた分光法をより高精度、高感度な手法として発展させることを目的としている。
本論文の構成は以下のとおりである。はじめに、2章で変調分光法とロックインアンプ
を用いた位相敏感検出法の原理について述べる。次に 3章で円偏光変調法の開発 [12–14]

について述べる。この手法により硬X線領域でのXMCDスペクトルの測定精度を格段に
向上させることができた。4章では、SPring-8 BL39XUビームラインでの円偏光変調法の
実際の応用について述べる。ここでは、広い X線エネルギー領域で円偏光変調法を用い
た高精度 XMCD測定を行うことのできるシステムを構築した [92]。つづいて 5章では、
ガルバノスキャナーを使った kHz領域での偏光スイッチング [93]について述べる。偏光
変調の周波数を kHz領域まで高めることによる、さらなる高精度測定を目的としている。
さらに 6章では、硬 X線領域でのエネルギー変調分光法 [15]について述べる。X線変調
光学素子として高分解能モノクロメーターを用いることにより、エネルギー変調XAFS測
定を可能とした。7章において、変調法による蛍光 XAFS/XMCD法の開発について述べ
る。ここでは、速い変調周波数に追随可能な高速蛍光 X線電離箱検出器を開発すること
により [94]、蛍光モードでの高精度変調分光測定を実現した。最後に 8章において本研
究の総括を行う。
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第2章 原理

2.1 はじめに
本研究の主題である X線変調分光法は、結晶光学素子による X線の偏光あるいはエネ

ルギーの変調制御と、ロックインアンプによる位相敏感検出法 [1,2]を組み合わせること
により、X線分光における微小信号の高感度測定を行うものである。本章ではまず、変調
分光法の一般論とロックイン検出法について述べる。つづいて円偏光変調分光法およびエ
ネルギー変調分光法の原理を述べる。最後に、次章以降で用いる円偏光のヘリシティと偏
光度を定義する。

2.2 変調分光法
変調分光法 [2–4]は、分光測定の条件に周期的な変調を与え、試料の光学応答のうち変
調に同期した成分を検出する測定法である。変調の方法には、(1)入射光の波長や偏光状
態といった測定プローブの条件を変化させる方法 (内部変調)と、(2)電場、磁場、応力な
どの外場を試料に加えたり温度を変化させたりして、物質の状態に摂動を与える方法 (外
部変調)がある。本研究で開発したX線領域の円偏光変調分光法 (3章)とエネルギー変調
分光法 (6章)は、(1)の内部変調を用いた方法である。
変調分光法は可視光領域での固体分光測定において発展した。一般に固体の光スペクト
ルは、原子や分子のスペクトルよりも構造の幅が広く、多数の遷移が重なっているために
情報量に乏しい。変調分光法は、通常のスペクトルでは見分けられないような構造でも明
瞭に強調することができる実験手法である。この方法を用いることで、固体においても原
子や分子のような精密な分光を可能となる。たとえば、遷移エネルギー E0を中心とする
ピーク構造 a(E − E0)と、なだらかなバックグラウンド構造 bからなるスペクトル

s(E) = a(E − E0) + b (2.1)
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を考える。変調パラメータ xによって E0がシフトするとすれば、スペクトルの変化分は

ds(E)
dx

' −
(

da
dE

)

E=E0

(
dE0

dx

)
(2.2)

となる。スペクトルをエネルギー Eで微分すると、ピーク幅が狭くなるため近接した二
つのピークを分離でき、曲率のわずかな変化から微細構造を観測することができる。し
かも、余計なバックグラウンドは取り除かれる。そのため、変調分光法を用いることによ
り、遷移エネルギーの決定やスペクトル解析の精度を高めることができる。さらに外部変
調法では特定の摂動によって生じるスペクトル変化を検出するので、バンド構造、波動関
数の対称性、電子-格子相互作用、相転移などに関する情報も変調スペクトルの解析から
得られる。
可視光領域の固体スペクトルを例に変調分光法の特長を上に述べたが、これらの特長
は、X線領域でのXAFSスペクトルについてもよく当てはまる。吸収端近傍のXANES領
域には、多くの遷移や多重散乱によるスペクトル構造が重なり合い、しかもそれらの構
造は一般に内殻ホールの寿命によって 0.1 eVから 1 eV程度の比較的広いエネルギー幅を
持っている。変調分光法は摂動によるスペクトルの変化が非常に小さい場合に威力を発揮
する。可視光領域での変調分光法では、10−2 ∼ 10−5程度のスペクトルの変化を測定する
ことができる。硬 X線領域の磁気円二色性 (XMCD) 実験においても 10−3 ∼ 10−5 台とい
う同程度の強度の信号を測定対象とする。2.2.2節で述べるロックイン検出法がこのよう
な微小信号の測定を可能にする。

2.2.1 変調分光法の一般的原理

光に対する物質の応答を、変調パラメータ xの関数として µ(x)と表す。いま、xを

x = x0 + ∆xcosω0t (2.3)

のように x0を中心に微小振幅 ∆x、周波数 ω0で変調すると、µはテイラー展開によって

µ(x0 + ∆xcosω0t) = µ(x0) + µ′(x0)∆xcosω0t +
1
2
µ′′(x0)(∆x)2

(
cos 2ω0t + 1

2

)
+ · · · (2.4)

で与えられる。周波数 ω0で変化する信号成分を検出することで 1次微分 µ′(x)が得られ、
2ω0 の成分からは 2次微分 µ′′(x)が得られる。6章で述べるエネルギー変調分光法では、
変調パラメータ xとして X線のエネルギー Eを用いることで、XAFSスペクトルのエネ
ルギー微分スペクトル dµ/dEを直接に得ている。また、3章の円偏光変調分光法では、試
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料に入射するX線の円偏光度 PCを ±1の間で変化させ、変調パラメータとしている。こ
の場合には、変調パラメータの振幅ではなくXMCD信号∆µ = dµ/dPC自体の大きさが非
常に小さいため、式 (2.4)のテイラー展開が成り立つ。円偏光変調分光法、エネルギー変
調分光法とも、変調はサイン波ではなく台形波で行っている。この場合の測定原理はサイ
ン波の場合と変わらないが、ロックインアンプの出力値の計算はサイン波のときよりも複
雑となる。円偏光変調法における出力信号と XMCDの値との関係を、付録 A に示す。

2.2.2 ロックイン検出法

分光測定で取り扱う信号の周波数帯域は、多くの場合直流から 100 Hz程度までである。
この領域では検出器や増幅器等で発生する 1/ f 雑音が大きいため、高精度の測定が困難
である。このような場合に、信号 s(t)を周波数 ω0で変調しいったん 1/ f 雑音の少ない周
波数領域へ移して増幅し、その後 ω0成分、すなわち変調周波数に同期した成分のみを後
述の位相敏感検出 (phase sensitive detection: PSD)することにより、高い S/N比で信号 s(t)

を復調することができる。このような信号スペクトルの変調の様子と、1/ f 雑音スペクト
ルの関係を図 2.1に示す。信号を変調することにより、目的の信号のスペクトルと雑音の

10
4

10
2

1
1 kHz 1 MHz

周波数

相
対
パ
ワ
ー
ス
ペ
ク
ト
ル
密
度

1 Hz

N( f )

S( f )

S( f – f
0 
)

1/f  雑音

雑音

信号

変調された信号

図 2.1: 1/ f 雑音と信号、および変調された信号のパワースペクトル。

スペクトルの主成分とを分離し、位相敏感検出によって高いS/N比を得る方法をロックイ
ン検出という。ロックイン検出に用いるための位相敏感検出器を備えた増幅器をロックイ
ンアンプという。
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2.2.3 ロックインアンプ

ロックインアンプをその機能の点から表現するならば、極めて狭い測定帯域幅をもつ交
流電圧計ということができる。その心臓部である位相敏感検出器は原理的には乗算回路と
その後につづく積分回路から成る。乗算回路は、入力信号 einと参照信号 erefの積に比例
した信号 eout = ein × erefを出力する回路である。入力信号と参照信号を、それぞれ周波数
ωin とωref、位相 φin と φref をもつ正弦波

ein = Ein cos(ωint + φin) (2.5)

eref = cos(ωreft + φref) (2.6)

とし、それらを乗算回路に入力した場合を考える。このときの出力は

eout =
Ein

2
cos[(ωin − ωref)t + (φin − φref)] +

Ein

2
cos[(ωin + ωref)t + (φin + φref)] (2.7)

となり、両信号の周波数の差と和に対応する二つの周波数成分をもつ。入力信号の周波数
が参照信号の周波数と一致する ωin = ωref の場合には、上式は

eout =
Ein

2
cos(φin − φref) +

Ein

2
cos[2ωreft + (φin + φref)] (2.8)

となる。このように、出力信号は時間的に変化しない成分 (第一項)と周波数 2ωrefで変化
する成分 (第二項)から成る。乗算回路からの出力を後段の積分回路 (ローパスフィルター)

に通して直流成分のみを取り出すと、第一項のみをロックインアンプの出力として得るこ
とができる。その振幅は元の入力信号の振幅 Ein に比例し、また cos(φin − φref)にも比例
する。このように出力が入力信号と参照信号の位相差に依存することから、この回路は位
相敏感検出器と呼ばれる。
アンプの出力は、正弦波の入力信号に対してその実効値 (rms1)が得られるように規格
化されている。すなわち、出力が最大となるように参照信号の位相と周波数を選んだとき
(ωref = ωin, φref = φin)、最終的な出力電圧として Ein/

√
2が得られるように、アンプ全体と

してのゲインが設定されている。
ローパスフィルターは実際には直流だけでなく、その時定数に反比例するカットオフ周
波数以下の帯域の交流信号も通す。そのためこの回路は参照周波数 ωrefの周りに有限の幅
の帯域をもつ。ローパスフィルターの時定数を長くすることで、この帯域幅はいくらでも
狭くすることができる。したがって、回路系の Qを極めて高くすることができ、その結

1二乗平均の平方根 (root mean square)
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果非常に高い S/N比を得ることができる。さらに PSDの働きにより、帯域幅に入ってく
る雑音成分 (ランダムな位相を持つ)も効果的に除去することができる。というのは、参
照信号と位相が一致しない信号に対しては、位相が一致している信号と比べて、出力振幅
が rmsにして 1/

√
2に減少するためである。そのうえ、位相の揺らぎの時間よりも十分に

長い時間の平均値はゼロになる。
ロックインアンプの標準的な回路構成を図 2.2に示す。測定信号は初段の交流アンプで

増幅され、フィルターを通った後に乗算器に入る。測定系あるいは試料に加える変調信号
と同期した信号 (周波数 ωref)を参照信号として入力する。変調周波数と同じ周波数をも
ち、一定の位相関係を保っていれば、正弦波でない波形を参照信号として用いてもよい。
PLL (phase-locked loop)が入力された波形を正弦波へと成形し、次に移相器がその位相を
任意の値にずらし、乗算器に入力する。乗算器では入力信号と参照信号が掛け合わされ、
その出力がローパスフィルターへと入る。

signal input

reference input

ac amplifier dc amplifier

output

filter PSD
low-pass

filter

phase

shifter
PLL

ein

eref

eout

図 2.2:ロックインアンプの回路構成。

ローパスフィルターの特性は、カットオフ周波数を決める時定数 T と、フィルターの
減衰の鋭さを示すロールオフの値によって決定される。時定数が大きいほど帯域幅は狭く
なりノイズは減少するが、一方でロックインアンプの出力が安定するまでの時間が長くな
り、応答が遅くなる。時定数とロールオフの異なるフィルターの周波数特性を正しく比較
するには、等価雑音帯域幅 fN を用いる。 fN はステップ的な周波数特性 ( fN 以下を 100%

通し、 fN以上の周波数は完全にカットする)を持つ仮想的なフィルターのカットオフ周波
数として定義される。対象とするフィルターにホワイトノイズを入力したときに透過す
るパワーがこの仮想フィルターと等しいとき、対象とするフィルターの等価雑音帯域幅は
fN であるという。表 2.1に、等価雑音帯域幅 fN、時定数 T および応答時間 tr の関係を示
す。ここで応答時間とは、ステップ的な時間変化をする入力信号がフィルターに入ったと
きに、出力が最終値の 99%の値に達するまでの時間として定義する。この値は分光測定
において分光器の掃引時間を決める際に重要である。分光器の分解能で決まる最も急激な
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表 2.1:ローパスフィルターの特性。 [2]

ロールオフ 6 dB/oct 12 dB/oct 18 dB/oct

fN
1

4T
1

8T
3

32T

tr
4.6T 6.6T 8.4T

1.15/ fN 0.83/ fN 0.79/ fN

スペクトルの変化に対してロックインアンプの出力を追随させたければ、分光器の掃引速
度と測定系の応答時間の積が分光器の分解能よりも小さくなるようにする。表 2.1からわ
かるように、等価雑音帯域幅が同じならば、ロールオフ値の大きいフィルターの方が応答
時間が短く、使い勝手がよい。

2.3 円偏光変調分光法の原理
円偏光変調分光法では、試料に入射する X線の円偏光の向き (ヘリシティ)を周期的に

変調し、ヘリシティ変調に同期した試料の吸収係数の変化をロックイン検出することで
XMCD信号を測定する。XMCDを示す試料の、右回り (+)および左回り (−)円偏光に対
する吸収係数 µ+ と µ− を次のように定義する。


µ+ = µ̄ + ∆µ/2

µ− = µ̄ − ∆µ/2
(2.9)

ここで、µ̄は偏光していない X線に対する吸収係数、∆µは XMCD を表す。このような
吸収係数およびXMCDを持つ試料に、偏光したX線が入射した場合を考える。入射X線
は非偏光成分を含まず、したがってその偏光状態は左右円偏光成分の重ね合わせとして記
述できるものとする。このときの入射X線の強度 I0は、右回りおよび左回り円偏光の強
度 I+、I− を用いて、

I0 = I+ + I− (2.10)

と表される。試料の厚さを τとすると、試料を透過したX線強度 I は、次のようになる。

I = I+ exp(−µ+τ) + I− exp(−µ−τ) (2.11)

= exp(−µ̄τ) [I+ exp(−∆µτ/2) + I− exp(∆µτ/2)
]

(2.12)
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図 2.3: X線透過型移相子の模式図。透過 Laueケースでの配置を示す。直線偏光した入射 X 線が
右回りもしくは左回りの円偏光に変換される。円偏光のヘリシティは Bragg角 θB からのオフセッ
ト角 ∆θの符号によって切り替えることができる。

XMCDの大きさが十分小さい |∆µτ| � 1の場合を考えると、吸収係数に相当する量は

− ln

(
I
I0

)
= µ̄τ +

∆µτ

2
PC (2.13)

と書ける。ここに、PCは入射 X線の円偏光度であり、

PC =
I+ − I−
I+ + I−

(2.14)

と定義される。いま、PCが時間に対して周期的に変化する関数であり、その正負の振幅
が等しい場合を考える。このとき、(2.13)式は PCと同じ時間周期で変化し、その振幅は
∆µτに比例する。また同式の時間平均は µ̄τを与える。
円偏光変調分光法 (3章)では、ダイヤモンド結晶による透過型X線移相子 [5,6]を使っ

てこのような PCの周期的変調を行う。図 2.3に透過 LaueケースのX線移相子の模式図 [5]

を示す。移相子透過光の円偏光度 PCは、

PC = − sinδ (2.15)

δ = −π
2

[
reRe(FhFh̄)

π2V2

λ3 sin 2θB

∆θ

]
t (2.16)
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で与えられる。ここに、λは X線の波長、reは古典電子半径、Fhと Fh̄は hklおよび h̄k̄l̄反
射に対する結晶構造因子、Vは結晶の単位胞の体積である。θBは Bragg角、tはX線が結
晶中を透過する距離である。上式のように、PCは Bragg角からのオフセット角∆θ = θ0−θB

に依存する。∆θを変化させることで試料に入射するX線の円偏光度と円偏光のヘリシティ
をともに制御することができる。透過型 X線移相子の原理と上式の導出については、付
録 Bに示す。
図 2.4に円偏光変調分光法のタイミングチャートを示す。移相子結晶を Bragg角 θB の

近傍で ±∆θの角度振幅で振動させることにより、左右の円偏光を切り替える。その結果、
円偏光ヘリシティの交番に同期して試料の吸収係数 µτが変化する。この吸収係数の振幅
∆µτ = µ+τ − µ−τは (2.13)式の第二項で表され、XMCDに比例する。ロックインアンプを
使うことでこの値を直接測定することができ、位相敏感検出により非常に高い精度を得る
ことができる。また、振動の平均値 µ̄τは通常の吸収係数を与える。

2.4 エネルギー変調分光法の原理
エネルギー変調分光法では、試料に入射する X線のエネルギーを周期的に変調し、エ
ネルギー変調に同期した試料の吸収係数の変化をロックイン検出する。本節では主にエネ
ルギー変調のための光学系について述べる。
図 2.5(a)にエネルギー変調分光法のための光学系を示す。Si 111二結晶モノクロメー
ター (第一モノクロ)の下流に、チャンネルカット結晶を第二モノクロとして組み合わせ
る。第二モノクロには Si 331などの高次反射を用い、第一および第二モノクロの 4枚の
反射を (+,−,−,+)の分散型に配置する。第一モノクロの角度 Θを固定し、第二モノクロ
であるチャンネルカット結晶の角度 θをわずかに変化させることにより、反射光として得
られるX線のエネルギーを変化させることができる。図 2.5(b)にこの様子を Du Mond図
形 [7] を使って表す。第二モノクロへの入射角を θ1と θ2の間で変化させると、反射X線
の波長はそれに応じて λ1 と λ2 の間で変化する。第二モノクロの結晶面間隔を dとする
と、Braggの式より

λ1 = 2dsinθ1 (2.17)

λ2 = 2dsinθ2 (2.18)

が成り立つ。第二モノクロの角度変化を ∆θ = θ2 − θ1とおくと、波長の変化 ∆λ = λ2 − λ1
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図 2.4:円偏光変調法の原理。(a)移相子結晶をブラッグ角 θBの近傍で、∆θの角度振幅で振動させ
ることにより、円偏光のヘリシティを右回り (RHC)と左回り (LHC)の間で切り替える。(b)円偏
光ヘリシティの交番に同期して、試料の吸収係数 µτが変化する。この変化の振幅 ∆µτ = µ+τ−µ−τ
が XMCDに比例し、振動の平均値 µ̄τが通常の吸収係数を与える。

は
∆λ ≈ 2dcosθ · ∆θ = λ cotθ · ∆θ (2.19)

と表される。X線のエネルギー Eと波長 λの間には E = hc/λの関係があるため (h: プラ
ンク定数、c: 光速)、エネルギーの変化 ∆Eは

∆E = E
∆λ

λ
= E cotθ · ∆θ (2.20)

で与えられる。試料の吸収係数が µ = µ(E)のように X線エネルギーの関数であるとき、
第二モノクロの角度を ∆θだけ変化させたときに生じる µの変化は、(2.20)式を使って

∆µ =
dµ
dE

∆E =
dµ
dE

E cotθ · ∆θ (2.21)

と表される。したがって、第二モノクロ結晶を小さな角度振幅で振動させてエネルギーを
変調し、それにともなう試料の吸収係数の変化をロックイン検出することにより、吸収係



22 第 2章 原理

Second monochromator: 
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図 2.5: (a)エネルギー変調分光法のための光学系。(b) Du Mond図形によるエネルギー変調の説明。

数のエネルギー微分 dµ/dEに比例する変調信号を直接測定することができる。この様子
を図 2.6に示す。
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図 2.6:エネルギー変調分光法の原理。(a)第二モノクロ結晶の角度により、試料に入射するX線の
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せることにより、X線エネルギーを E ± ∆Eの間で変調させる。(c) X線のエネルギー変調に同期
して、試料の吸収係数 µtは ±[d(µt)/dE]∆Eだけ変化する。
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2.5 円偏光ヘリシティと偏光度の定義

2.5.1 左右円偏光の定義

光 (X線)を平面波とすると、時間 t とともに z軸の正方向に伝播する X線の電場ベク
トル E = (Ex,Ey,Ez)は次式で表される。



Ex = Ex0 exp
[
i(kz− ωt + φx)

]

Ey = Ey0 exp
[
i(kz− ωt + φy)

]

Ez = 0

(2.22)

ここに、Ex0と Ey0はそれぞれ x方向、y方向の電場成分の振幅である。ここで、kは X

線の波数であり、真空中の波長 λを使って k = 2π/λと表される。ωはX線の角振動数で、
ω = 2πc/λである。φxと φyは、それぞれ Exと Eyの初期位相である。

Exと Eyの振幅が等しく (Ex0 = Ey0)、位相差が

φ = φx − φy = +
π

2
または − π

2
(2.23)

の場合にX線は円偏光となる。このとき、任意の座標 zにおいて、電場ベクトルEの先端
が時間とともに xy平面上で円を描くように動く。φ = π/2のときと φ = −π/2のときでは
Eの回転方向は逆になる。本論文では円偏光の向き (ヘリシティ)を次のように定義する。

• 右回り (+)円偏光: 光源に正対した (z軸の負の方向を向いた)観測者から見て、Eの
先端が時間とともに反時計回りに回転する。このとき、φ = −π/2である。

• 左回り (−) 円偏光: 同じく、E の先端が時間とともに時計回りに回転する。このと
き、φ = π/2である。

上の定義での (+)、(−)の符号は、X線の進行方向を量子化軸の正方向としたときの、光
子の運ぶ角運動量の符号に対応する。
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2.5.2 Stokesパラメータ

光 (X線)の偏光状態を表すために、Stokesパラメータ [8] という量を導入する。Stokes

パラメータ S = (S0,S1,S2,S3)は次式で定義される。

S0 = 〈ExEx
∗〉 + 〈EyEy

∗〉 = Ix + Iy

S1 = 〈ExEx
∗〉 − 〈EyEy

∗〉 = Ix − Iy

S2 = 〈ExEy
∗〉 + 〈Ex

∗Ey〉 = 2Ex0Ey0 cosφ

S3 = i
(
〈ExEy

∗〉 − 〈Ex
∗Ey〉

)
= 2Ex0Ey0 sinφ

(2.24)

ここで、記号 〈 〉は時間平均を意味し、Ix ≡ 〈ExEx
∗〉、Iy ≡ 〈EyEy

∗〉はそれぞれ x、y方向
の直線偏光成分の強度を表す。Stokesパラメータの間には、

S0
2 = S1

2 + S2
2 + S3

2 (2.25)

の関係が成り立つ。

2.5.3 偏光度の定義

X線がどの程度直線偏光の性質を持っているかを表す量として、直線偏光度 PL を次の
ように定義する。

PL =
Ix − Iy

Ix + Iy
=

S1

S0
(2.26)

いま、x軸を水平面内にとると、水平直線偏光に対して PL = +1、垂直直線偏光に対して
PL = −1である。左右円偏光、あるいは水平面から 45度傾いた直線偏光では PL = 0と
なる。
同じく、円偏光度 PCを次のように定義する。

PC =
I+ − I−
I+ + I−

(2.27)

ここに、I+ は右回り円偏光の強度、I− は左回り円偏光の強度を表す。PC は Stokesパラ
メータを用いて、

PC = −S3

S0
= − 2Ex0Ey0

Ex0
2 + Ey0

2
sinφ (2.28)

と書ける。右回り円偏光に対して PC = +1、左回り円偏光に対して PC = −1、直線偏光で
は PC = 0である。それ以外の楕円偏光に対しては、右回りは正、左回りは負の値をとる。
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第3章 円偏光変調法の開発

3.1 はじめに
X線透過型移相子による円偏光ヘリシティの高速切り換えと、ロックインアンプによる

位相敏感検出法を組み合わせることにより、X線領域での円偏光変調分光法を開発した。
この方法により、従来の磁場反転法や偏光反転法といった静的な測定法よりも、格段に統
計精度の高いXMCDスペクトルを短時間で得ることが可能となった [1–3]。本章では、こ
の円偏光変調法の原理、方法、性能、現状で明らかになっている問題点について述べる。
円偏光変調分光法を使った応用研究については、次章の 4.5節で述べる。
第 1章で述べたように、硬 X 線領域に観測される XMCD の信号強度は軟 X 線領域と
比較して 2桁程度小さく、3d遷移金属の K吸収端におけるXMCDの信号強度は 0.1%の
オーダーである [4]。このように微弱な信号を所定のビームタイム内で測定し、XMCDス
ペクトルの微細構造から電子状態や磁性について議論するためには、測定系に非常に高い
S/N比と検出感度が要求される。
これまでの XMCD 測定は、その多くが磁場反転法と呼ばれる方法により行われてき

た [4–17]。この測定法では、ヘリシティが固定された (楕)円偏光を試料に入射し、試料に
印加する磁場の方向を入射 X線の方向に対して平行と反平行に切り換える。各磁場方向
において吸収係数を測定し、それらの差分からXMCDを得ていた。磁場反転法における
統計精度は原理的に通常の吸収測定と同等であり、0.1%オーダーの信号を解析に十分な
S/N比で測定するためには、それぞれの磁場方向について長い積算時間が必要であった。
そのため入射光強度が比較的長い時間スケールで安定であることが要求される。また、外
部磁場の反転によって試料の磁化が完全に反転しない場合には系統的な誤差を生じること
や、試料の磁化が飽和する過程での測定が行なえないという制約がある。さらに、磁場の
変更に時間のかかる超伝導マグネットは実質的に利用できず、強磁場下でのXMCD実験
は容易ではなかった。
このようなデメリットがあるにもかかわらず磁場反転法が用いられてきたのは、第二世
代光源における円偏光ヘリシティ切り換えの制約のためである。透過型 X線移相子の開
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発 [18]によって円偏光ヘリシティの切り替えが容易になり、その後移相子を用いたXMCD

測定がいくつかか行われた。しかし、変調法と組み合わせるまでには至らなかった。平野
らは移相子によって生成した円偏光を用いて Pt-Fe合金の XMCD測定を行った [19]。し
かし、円偏光のヘリシティは固定であり、磁場反転法を用いての測定である。また、Giles

らは分散型モノクロメーターと移相子を組み合わせ、ヘリシティ反転によるXMCD測定
を行った [20–23]。しかし、彼らは比較的長い時間スケール (数十秒 ∼数十分) でヘリシ
ティの切り換えを行っており、信号処理は従来通りの時間積算によっている。したがって、
入射X線強度に関して磁場反転法と同程度の安定性が依然として求められる。その結果、
XMCD の統計精度は本研究の円偏光変調法よりも低く、彼らの報告している XMCD の
データは信号強度が比較的大きい (%オーダー)のスペクトルに限られていることを強調
したい。本研究で開発した円偏光変調法では、10−4 = 0.01%オーダーのXMCD信号の測
定が十分行えている。

3.2 円偏光変調法の測定系

3.2.1 測定系全体

円偏光変調法による XMCD測定系を図 3.1に示す。この測定系には鍵となる二つの要
素がある。ひとつは X線透過型移相子による高速ヘリシティ切り換えである。このため
に、ダイヤモンド移相子とピエゾ圧電素子駆動の振動台 [24]を用いた。もうひとつの要
素は位相敏感検出法によるXMCD信号の直接検出であり、吸収係数に相当する電圧信号
を得るための対数演算回路とロックインアンプを組み合わせることにより実現した。

光学系

分光器からの単色 X線はダイヤモンド移相子に入射し、水平面内の直線偏光から円偏
光へと変換される。移相子結晶は、ピエゾ圧電素子により駆動される結晶振動台 (神津精
機製)に取り付けられており、結晶振動台は 45度傾斜した回転軸を持つ ω-2θ回転ステー
ジ (神津精機 RA11-21、図 3.2)上に載っている。ω-2θステージにより移相子結晶の角度
をBragg角 θBに合わせた後に、結晶振動台により結晶を θBを中心に周波数 40 Hzで振動
させる。振動の振幅 ∆θが円偏光生成に最適となるように、ピエゾ素子に加える交流電圧
の振幅を調節する。このようにして、左右の円偏光を 40 Hzの周波数で切り替えて生成し
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ている。結晶振動台の写真を図 3.3に示す。この結晶振動台の性能について 3.2.2節で詳
しく述べる。

試料と電磁石

移相子によって円偏光に変換された X線は、電磁石の磁極間に置かれた試料に入射す
る。試料は X線と平行な方向の磁場により磁化される。円偏光変調法では磁場方向の反
転ではなく円偏光のヘリシティを反転させることによって XMCDを測定する。したがっ
て、一本のスペクトルを測定する間、電磁石の磁場方向は固定したままにする。

信号検出回路

試料への入射X線強度 I0および透過X線強度 I は二台のイオンチェンバーで測定され
る。これらの検出器からの出力電流信号は、カレントアンプ (KEITHLEY 428)によって電
圧信号 V(I0)と V(I )にそれぞれ変換されたのちに、対数演算回路に入力される。対数演算
回路はアナログ演算を行い、吸収係数 µτ = ln[V(I0)/V(I )] に比例した電圧信号 V(µτ)を出
力する。対数演算回路の詳しい特性については 3.2.3節で述べる。(2.13)式に示したよう
に、V(µτ)の交流成分すなわち振幅はXMCDに比例する。ロックインアンプ (EG&G PARC

5210)を使って偏光変調の周波数に同期した交流電圧成分を測定することにより、XMCD

信号が得られる。一方、V(µτ)の直流成分すなわち時間平均は通常の吸収係数に相当し、
デジタルマルチメーター (KEITHLEY 2000)で測定される。このようにして、XMCDと
通常の吸収係数を直接にしかも同時に測定している。ロックインアンプを用いることによ
り、測定系の Q値を高くし、偏光変調の周波数の近傍の帯域幅を制限することが容易に
行える。そのため、ノイズのパワースペクトルうち大部分の周波数成分を落とすことがで
き、測定データの S/N比が格段に向上する。
ロックインアンプの前段に対数変換回路を用いる理由は、I0 と I に共通に含まれる入

射光の強度変化を除くためである。移相子の角度を回折条件の前後で変化させて円偏光ヘ
リシティの切り換えを行うと、ボルマン効果により左右円偏光の透過光強度に数%の差が
生じる。この強度変化はヘリシティ切り換えの周波数と同期しているため、ロックインア
ンプで直接に試料透過光強度 I を測定した場合には、XMCDの信号に大きなバックグラ
ウンドが乗ってしまう。そこで、ロックインアンプに入力する前に I0と I についてアナ
ログ演算処理を行い、両者に共通に含まれる強度変動を相殺している。この方法により、
XMCDのバックグラウンドレベルを 0.01%のオーダーに抑えることができている。
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図 3.1:円偏光変調法による XMCD測定系。

3.2.2 移相子結晶振動台

機構とピエゾ素子

図 3.4に移相子結晶振動台の模式図を示す。本研究で用いた結晶振動台は、参考文献 [24]

に報告されている振動台と同一の機構を採用している。図 3.3、3.4に示すように、結晶
が取り付けられている可動部分とピエゾ素子が固定されている部分は板バネにより繋がっ
ている。可動部分をピエゾ素子で押すことにより、板バネを支点として結晶の微小角回転
を行う。本研究の振動台はオリジナルの振動台と比べ、結晶の角度振幅を大きく取れる
設計になっている。支点の板バネから 30 mm離れた点をストローク 60µmのピエゾ素子
で押すことにより、最大振幅 ±1 mrad= ±206秒での振動が可能である。ピエゾ素子には
Phisik Instrumente (PI)製 P-841.40を採用した。ピエゾ素子の仕様を表 3.1に示す。この
素子はストロークが比較的長い割に静電容量が小さく、そのため高速駆動に適している。
また、歪みゲージセンサーを備えており閉ループ制御を行っている。
ピエゾ素子の電源およびサーボコントロールモジュールには、同じく PI製のE-505.00

と E-509.S1をそれぞれ用いた。図 3.5にピエゾ素子電源とサーボコントロールモジュー
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X-rays

図 3.2:移相子用ステージ。45度傾斜した ω-2θステージの上に移相子結晶振動台が取り付けられ
ている。

  P l a t e   s p r i n g  

  P i e z o   t r a n s d u c e r  

  D i a m o n d   c r y s t a l  
 ω-2θ  s t a g e  

図 3.3:ピエゾ素子を用いた移相子結晶振動台。ピエゾ素子の伸縮により、移相子結晶の微小角の
回転を行う。
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表 3.1:ピエゾ素子 (Phisik Instrumente製 P-841.40)の仕様。

伸張量 (0 ∼ 100 V) 60µm

精度 1.2 nm

剛性 25 N/µm

静電容量 7.2µF

共鳴周波数 (無負荷時) 8.5 kHz

全長 86 mm

ルの写真を示す。電源には出力電流が尖頭値で 2000 mA、平均で 300 mAとれるタイプ
を用いた。ピエゾ素子は電源から見るとコンデンサーとして働くため、駆動周波数が高く
なるほどインピーダンスは下がり、駆動に必要な電流は周波数に比例して増大する。した
がって、ピエゾ素子の高速駆動を行うには電源容量が十分大きいことが必要である。この
電源は、−2 ∼ +12 Vの範囲の制御電圧に対して、−20 ∼ +120 Vの電圧をピエゾ素子へ
出力する。サーボコントロールモジュールは PID制御によりピエゾ素子の伸張量を安定
化させる。PID制御パラメーターの調整を行い、円偏光変調法のための高速駆動に最適化
した。

特性評価

この結晶振動台の特性評価を、(1)制御電圧に対する結晶振れ角の線形性、(2)振動波
形、および (3)周波数特性、について行った。図 3.6に直流制御電圧と結晶振れ角の関係
を示す。この測定には放射光 X 線を用いた。振動台にダイヤモンド (111)結晶を取り付
け、振動台を乗せている ω-2θ ステージを使って 220 Laue反射のロッキングカーブを測
定した。制御電圧に応じて結晶の角度が変化すると、ロッキングカーブピークが得られる
ステージの回転角は同じ角度だけ逆方向にずれる。これを利用して、ピークが得られるス
テージの角度から結晶振れ角を求めた。図 3.6から、±5 Vの範囲で結晶の振れ角は制御
電圧によく比例していることが分かる。フィッティングの結果、線形性からのずれは最大
±1秒以内であった。制御電圧と結晶振れ角の間の比例係数として 37.9秒/V という値が
得られた。
つぎに、結晶の振動の様子をレーザー変位計を用いて観測した。図 2.4(a)のような台形
波を制御電圧として与えた。台形波の振幅は ±4 V、デューティー比は 50%である。図 3.7
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46

103

diamond crystal

swivels

piezo translator

plate spring
movable parts

図 3.4:移相子結晶振動台の模式図。

図 3.5:ピエゾ電源 (Phisik Instrumente製 E-505.00)とサーボコントロールモジュール (同 E-509.S1)。
これらの回路が一つのシャーシに組み込まれている。



34 第 3章 円偏光変調法の開発

-200

-150

-100

-50

0

50

100

150

200
an

gl
e 

of
 c

ry
st

al
 (a

rc
se

c)

-4 -2 0 2 4

control voltage (V)

-1

0

1

de
vi

at
io

n 
(a

rc
se

c)

図 3.6:移相子結晶振動台の線形性。

に様々な周波数での振動波形を示す。縦軸はレーザー変位計からの生の出力電圧であり、
その値は結晶の変位量に比例する。10 Hzでは制御電圧と振動波形の形はほぼ完全に一致
しており、制御電圧に対する位相の遅れは観測されない。30 Hzから 60 Hzでは周波数の
増加に伴い、振動波形が徐々に丸みを帯びるようになる。しかし、まだ元の台形波の形を
とどめており、振幅も一定値を保っている。位相の遅れは周波数とともに増加している。
80 Hz以上では台形波の形はくずれ、正弦波に近い振動波形になっている。周波数の増加
とともに振幅が減少している。また、位相も大きく変化しており、250 Hzでは制御電圧
と振動波形の位相は 180度逆転している。これらの結果から、振動台が台形波に追随可能
なのは 60 Hz以下の周波数であるといえる。10から 300 Hzの範囲で測定を行ったが、特
定の周波数において機械的な共鳴が起こり、振動波形が乱れる現象は観測されなかった。
同様な測定を正弦波の制御電圧に対して行い、振動台の周波数特性を評価した。正弦波
の振幅は同じく ±4 V (= 8 Vp−p)である。結果を図 3.8に示す。1 Hzから 80 Hzまではフ
ラットな特性を示している。100 Hz以上では徐々に振幅が低下しており、−3 dBのカッ
トオフ周波数は 130 Hzである。200 Hz以上での振幅の減衰が急峻であるが、これはPID

制御の特性によるものである。
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以上の測定結果から次のような結論が得られる。振動台は ±1秒以内の角度線形性を有
しており、この値は移相子結晶のロッキングカーブ幅や入射 X線の発散角よりも十分に
小さい。周波数特性については、台形波に対して 60 Hz、正弦波に対しては 100 Hzが使
用可能な周波数の上限である。

3.2.3 対数演算回路

回路構成

図 3.9(a)に対数演算回路モジュールの写真、図 3.9(b)に前面パネルの模式図を示す。こ
のモジュールはNIM 規格の一幅ケースに組み込まれており、NIM BIN 電源に挿して使用
する。I0および Iのための二つの入力端子 V(I0) と V(I) をもち、入力信号の極性を切り替
えるためのスイッチをそれぞれに備えている。二つの出力端子のうち、LOG(V(I0)/V(I))×3

端子からは、試料の吸収係数に相当する 3 log10[V(I0)/V(I)] という電圧出力が得られ、透
過モードでの測定に用いられる。もう一方の V(I) /V(I0)端子からは Iと I0の割り算に相当
する電圧が出力され、蛍光モードでの測定に用いられる。
対数演算回路の回路図を図 3.10に示す。回路設計は JASRI回路室に依頼し、ツジ電子
株式会社が製作を行った。対数演算を行う専用の IC、LOG100JP (Burr-Brown製)が用い
られており、高い演算精度と信頼性が得られている。回路を入力端子側から追っていく
と、最初にオペアンプ OP07CPをボルテージフォロワーとして用いた入力段 (U3、U5)、
つづいて極性切り替え部 (U4、U6)、LOG100JPによる 対数演算部 (U1)、最後に出力段
(U8)という構成になっている。割り算出力を得るために、対数演算部 (U1)の後にもう一
つ LOG100JP (U2)を使い、指数変換を行っている。この演算により logが外れて割り算
出力が得られる。

特性評価

対数演算回路の演算出力特性を図 3.11に示す。入力電圧 V(I) を固定し、V(I0) への入
力電圧を変化させながら LOG(V(I0)/V(I))×3端子からの出力電圧をプロットした。横軸
は対数目盛である。7つの異なる V(I) に対する測定値はよく直線に乗っている。これらの
データを関数

y = a ln[V(I0)/V(I)] (3.1)
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図 3.7:結晶振動時の角度振幅波形。
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図 3.8:結晶振動台の周波数特性。

(a) (b)

図 3.9:円偏光変調法に用いる対数演算回路。(a)写真、(b)前面パネルの模式図。NIM 規格の一幅
ケースに組み込まれている。



38 第 3章 円偏光変調法の開発

図 3.10:対数演算回路の回路図。(設計: JASRI工藤統吾氏、製作: ツジ電子株式会社)



3.2. 円偏光変調法の測定系 39

-6

-4

-2

0

2

4

6

ou
tp

ut
, L

O
G

(V
(I0

)/V
(I)

) x
 3

 (v
ol

t)

0.1
2 3 4 5 6 7

1
2 3 4 5 6 7

10

V(I0) (volt)

         V(I)
   0.2 V
   0.4 V 
   0.8 V
   1.6 V
   3.2 V
   6.4 V
 10.0 V

図 3.11:対数演算回路の演算出力特性。

によりフィッティングした。こうして得られた係数 aの値を表 3.2に示す。7つの係数 aの
平均として、ā = 1.3009±0.0008という値が得られた。複号の後の数字は標準偏差であり、
±0.06%の誤差に相当する。ここで得られた誤差の値は回路の演算精度や線形性の指標と
なる。したがって、この対数演算回路を精密なXMCD測定に用いた場合には、10−4オー
ダーの系統的なバックグラウンドが測定値に乗る可能性がある。また、理想的には、係数
aの値は 3/ ln 10 = 1.3029となるはずである。実測値と理想値との差は 0.15%であった。
変調測定に用いるためには、対数演算回路の交流特性は重要である。演算出力の周波数
依存性を 1 Hzから 100 kHzの範囲で評価した。V(I0)には振幅 2 Vp−pの正弦波を、V(I)

には 1 Vの直流電圧を入力し、対数演算回路の LOG((V(I0)/V(I)) ×3端子からの出力電圧
をロックインアンプを用いて測定した。測定結果を図 3.12に黒丸で示す。1 Hzから 1 kHz

まではフラットな特性を示している。それ以上の周波数では出力振幅の減少がみられた。
実線は −6 dB/octの減衰曲線によるフィッテングであり、2 kHzから 50 kHzの測定値をよ
く再現している。−3 dBのカットオフ周波数は 6.73 kHzであった。対数演算回路は、数
10 Hzでの円偏光変調分光に十分使用できる周波数特性を持つことがわかった。
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表 3.2:対数演算回路の演算出力特性。

V(I) a

0.2 1.3007± 0.0001

0.4 1.3009± 0.0001

0.8 1.3014± 0.0001

1.6 1.3017± 0.0002

3.2 1.3018± 0.0006

6.4 1.2999± 0.0003

10.0 1.2999± 0.0002

平均 1.3009± 0.0008
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図 3.12:対数演算回路の演算出力の周波数特性。

3.3 円偏光変調法の性能

3.3.1 円偏光変調法によるXMCDスペクトル—静的な測定法との比較

円偏光変調法の性能評価のために、鉄の標準試料についてFeK吸収端でのXMCD測定
を行った。用いた試料は厚さ 5 µmの純Fe箔である。実験はSPring-8 BL39XUで行った。
円偏光変調法と、ロックインアンプを使わない円偏光反転法とで測定結果を比較した。同
一の光源、同一のビームライン光学系、同一の試料について、測定法によるXMCDスペ
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クトルの違いを検証した。
円偏光変調法で測定した XMCDスペクトルを、図 3.13(a)に黒丸で示す。図 3.13(b)に
は同試料の吸収スペクトルを示す。FeK吸収端の近傍 60 eVのエネルギー範囲において、
1 eVのエネルギーステップで測定を行った。変調周波数は 40 Hzである。ロックインアン
プのローパスフィルターの時定数は 1秒、ロールオフは 12 dB/octであった。表 2.1より、
等価雑音帯域幅は fN = 0.125 Hz、測定系の Qは 320と見積もることができる。ひとつの
測定点につき 3秒間の積算を行った。その間、ロックインアンプが 17 msのサンプリング
時間で取得するデータを 200 ms間隔で PCに読み出し続けた。一本のスペクトルを得る
ために要する時間は約 10分である。この測定時間の中には挿入光源やモノクロメーター
の駆動時間、ロックインアンプの出力が安定するまでの待ち時間も含まれている。なお、
図に示した XMCDスペクトルは正負の磁場方向に対する二回の測定の平均であり (3.3.3

節参照)、合計の測定時間はおよそ 20分である。ロックインアンプが出力する生データか
らXMCDの値を求める際には、対数演算回路により信号に掛かる係数および円偏光ヘリ
シティ切り替えのデューティー比を考慮した。円偏光度に対する補正は行っていない。
この円偏光変調法による XMCDスペクトルは、報告されているスペクトル [5] と良く
一致している。また、図 3.13(a)に白丸で示した偏光反転法の結果とも、ノイズ成分を除
き完全に一致している。全測定範囲にわたって非常にS/N比の高いスペクトルが得られて
いる。特に、吸収端より高エネルギーの領域での微細構造が高い S/N比で観測されてい
ることに注目したい。吸収端よりも高エネルギーでは試料の透過光強度が減少するため、
従来の静的な測定法では高精度なXMCDスペクトルを得ることが容易ではなかった。円
偏光変調法のこのような特長は、吸収端から数 10 eV高エネルギー側に観測される多電子
励起 [17]を起源とするXMCDの研究や、磁気EXAFSの研究に特に役立つことが期待さ
れる。
図 3.13(c)には、吸収端より低エネルギー側のプレエッジ領域のスペクトルを拡大して
示す。プレエッジ領域にはXMCDの構造は本来観測されないため、ここでのデータのば
らつきから測定の統計精度を見積もることができる。XMCDの測定値のばらつきは吸収
スペクトルのエッジジャンプに対して 0.01%以下であり、測定の統計精度もそれと同程度
であると考えてよい。円偏光変調法を用いることにより、一点わずか 6秒 (= 3秒 ×2)の
測定時間で 10−5乗台の統計精度が得られた。
静的な測定法との比較のため、偏光反転法による XMCDスペクトルを図 3.13 (a)に白
丸で示す。偏光反転法による測定では、移相子を使って左右の円偏光を 2秒ずつ交互に切
り替え、偏光を固定した状態での入射光および透過光強度を従来のカウンティング法によ
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図 3.13: (a)円偏光変調法と円偏光反転法により得られたXMCDスペクトルの比較。純Fe箔試料に
ついて、FeK吸収端での測定結果。(b)同試料のXASスペクトル。(c)プレエッジ領域でのXMCD

スペクトルの拡大図。

り測定した。用いた測定系は、電流アンプ (KEITHLEY 428) (円偏光変調法に使ったもの
と同じ)、V/Fコンバータ (SEIKO EG&G DS-VFC2)、タイマー/カウンタ (ORTEC 974)か
ら成り、XAFS測定や磁場反転法による XMCD測定に広く使われているものと同様な構
成である。ひとつの測定点における積分時間は 16秒であり、これは円偏光変調法による
測定よりも二倍以上長い。しかし、得られたスペクトルを比較すると、明らかに円偏光変
調法の方が高いS/N比が得られている。この結果から、円偏光変調法の統計精度は同一の
光学系を用いた円偏光反転法よりも一桁以上高いといえる。

3.3.2 第二世代放射光施設との比較

前節では円偏光変調法を用いることにより、静的な測定法と比べて格段に統計精度の高
いXMCDデータが短い測定時間で得られることを示した。本節では、円偏光変調法と第
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二世代放射光源での磁場反転法との比較を行う。SPring-8のような第三世代放射光源に対
して透過型X線移相子を用い、さらに円偏光変調法を導入することにより、XMCD測定
がどのように進歩したかについて述べる。
図 3.14に示すのは、SPring-8 BL39XUビームラインで円偏光変調法により測定した

XMCDスペクトル [2]と、第二世代放射光施設である独立行政法人物質材料研究所 Photon

Factory (PF)の BL-28Bビームライン [13]で磁場反転法により測定された XMCDスペク
トル [15]との比較である。用いた試料はともに CoFe2O4粉末であり、FeK吸収端での結
果である。測定に要した時間は、円偏光変調法が 1時間、磁場反転法はおよそ 10時間で
あった。両者のスペクトルはよく一致し、円偏光変調法は正しいスペクトルを与えること
が、ここでも確認された。測定時間が 1/10であるにもかかわらず、スペクトルの S/N比
は円偏光変調法の方がおよそ 2倍高い。強調したいのは、これら二本のスペクトルを測定
した時の試料位置での光子数がほぼ同じだったということである。BL39XUでのスペクト
ルは 1998年の 5月に測定されたものであり、SPring-8蓄積リングの蓄積電流は設計値の
1/5の 20 mAであった。またアンジュレーター光の取り込み角は水平、垂直とも 10µrad

であった。一方、PFは 300 mA運転であり、BL-28BはマルチポールウィグラーからのX

線を水平方向 4 mrad、垂直方向 0.2 mrad取り込み、ミラーで試料位置に集光している。
その結果、試料位置でのフラックスは両ビームラインで大差ない。したがって、XMCD

の精度の違いは円偏光変調法と磁場反転法の違いによるものであるといえる。
また、XMCDの絶対値は円偏光変調法の方が大きかった。これは二つのビームライン
で得られる円偏光度の違いによるものであると考えられる。BL-28Bは光源にマルチポー
ルウィグラーを用いており、光源の元々の円偏光度は 80%程度である。しかし、Si 220モ
ノクロメーターによって円偏光度が低下する。その結果、試料に入射する単色 X線の円
偏光度は 40%程度でしかない [25]。一方で BL39XUでは直線アンジュレーターと移相子
の組み合わせにより円偏光を生成しているので、モノクロメーターによる偏光解消効果の
影響はない。そのため試料位置では 90%以上の円偏光度が得られる。
相対エネルギー 0 eV付近に見られる XMCD の分散型構造に注目する。この構造と高

エネルギー側のほかの構造との振幅を比較すると、BL39XUのスペクトルではBL-28Bの
スペクトルよりもより振幅の差が大きい。この違いは変調法によるものではなく、ビーム
ラインの光学系、特にモノクロメーターの反射面の違いによるエネルギー分解能の差に
よって生じたと考えられる。



44 第 3章 円偏光変調法の開発

-2

-1

0

1

2

X
M

C
D

 (x
10

-3
 )

806040200-20

relative x-ray energy (eV)

2

1

0

X
A

S
 (a

rb
. u

ni
t)

CoFe2O4 
Fe K-edge

Helicity modulation
(BL39XU, SPring-8)

Field reversal
(BL-28B, PF)

(a)

(b)

(c)

 BL39XU
 BL-28B
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による違い。(a) SPring-8 BL39XUビームラインにおいて偏光反転法により得られた XMCDスペ
クトル。(b) KEK PF BL-28Bビームラインにおいて磁場反転法により得られたスペクトル。(c)両
ビームラインで得られた XASスペクトル。
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3.3.3 問題点

このように、円偏光変調法は高精度かつ短時間でのXMCD測定というメリットを提供
する。しかし、スペクトルに系統的なバックグラウンドが乗ることがあるという問題点が
明らかになっている。
図 3.15に示すのは、イットリウム鉄ガーネット: Y3Fe5O12試料のスペクトルである。円
偏光変調法で測定した XMCDスペクトルを図の上半分に、XANESスペクトルを下半分
に示す。二本のXMCDスペクトルは、X線の進行方向に対して外部磁場がそれぞれ反平
行 (∆µ↑τ)と平行 (∆µ↓τ)の場合の結果である。磁場方向を反転することにより、XMCDス
ペクトルの符号も反転している。このことから、得られたスペクトルが確かに試料の磁化
を反映した磁気的な信号であることがわかる。
しかし、これらのスペクトルを詳細に調べると、外部磁場に対して完全には対称ではな
いことがわかった。両スペクトルには X線のエネルギーに依存する系統的なバックグラ
ウンドが乗っており、このバックグラウンド成分の符号は磁場を反転しても変化しない。
この ‘非磁気的’ なバックグラウンドを抽出するために、二本のXMCDスペクトルの平均
(∆µ↑τ + ∆µ↓τ)/2を求めた。図 3.16にスペクトルの平均を示す。バックグラウンドの大き
さはおよそ 1× 10−4であり、XMCD測定の統計精度よりもやや大きい。微弱なXMCD信
号の測定には、このバックグラウンドが問題となる可能性がある。図 3.16に実線で示し
たのはXANESスペクトルのX線エネルギーについての数値微分、d(µτ)/dEである。‘非
磁気的’ なバックグラウンドのエネルギー依存性は、d(µτ)/dEスペクトルに非常によく似
ている。特に、7.106、7.1135および 7.121 keVの分散型構造について明確な対応が見ら
れる。両者を相似形と見なせば、バックグラウンドの大きさは、d(µτ)/dEスペクトルの
10−3倍である。左右の円偏光に対してX線エネルギーがわずかに異なるためにこのバック
グラウンドが生じることが、ひとつの可能性として考えられる。つまり、移相子のBragg

角の高角側と低角側で透過光に含まれる X線のエネルギー分布が異なることが原因だと
推察する。このとき、バックグラウンド δ(µτ)は次のように与えられる。

δ(µτ) =
d(µτ)
dE

δE (3.2)

ここに、δEは左右の円偏光間のX線エネルギーの差である。上述のXANESの微分スペ
クトルとの大きさの比から、δE ' 1 meVと見積もることができる。
このバックグラウンドを取り除き、純粋なXMCDのスペクトルを得るためには、いく

つかの方法が考えられる。(1) X線の進行方向と平行および反平行の磁場に対してスペク
トルを測定し、それらの差 (∆µ↑τ−∆µ↓τ)/2をもってXMCDスペクトルとする。この方法
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は最も簡便であり、XMCD実験では実際によく用いられている。試料の磁化が完全に飽
和していない場合や、ヒステリシスを持つ試料に対しては、(1)の方法は適さないことが
ある。このような場合には、(2)移相子を 22̄0反射と 2̄20反射のように逆の反射面を用い
たXMCD測定を行い、それらの差を取ればよい。逆の反射面を用いれば、オフセット角
の符号と得られる円偏光のヘリシティの関係が逆になる。すなわち、22̄0反射に対しては
∆θ (−∆θ)のオフセット角に対して右回り (左回り)円偏光が得られるのに対し、2̄20反射
では∆θ (−∆θ)のオフセット角で左回り (右回り)円偏光が得られる。(3)移相子を複数枚組
み合わせた、二象限移相子 [26]、あるいは四象限移相子 [27]を用いる。この方法では原
理的に ‘非磁気的’ バックグラウンドの無い XMCDスペクトルが得られるはずである1。

1その上、これらの複数枚移相子による光学系では、左右円偏光に対する透過 X 線強度の差を無くすこ
とが原理的に可能である。
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3.4 まとめ
透過型 X線移相子による偏光状態の高速切り替えと、ロックインアンプによる位相敏
感検出法を組み合わせることにより、硬 X線領域での円偏光変調分光法を開発した。こ
の手法により、XMCD測定のS/N比および検出感度を格段に向上させることに成功した。
10−4台のXMCD信号の検出が十分可能であり、同一の光源に対して静的な測定法を用い
た場合と比べて一桁以上高い S/N比が得られることを示した。また、第二世代放射光施
設で用いられている磁場反転法と比べ、測定時間を 1/10に短縮した。4.5節で述べるよう
に、この円偏光変調法の高精度性を活かした応用研究がすでに数多く行われている。さら
に、円偏光変調法を使うことにより、外部磁場をXMCD測定の測定パラメータとして利
用できるため、超伝導マグネットによる強磁場下でのXMCD測定や元素選択的磁化測定
といったユニークな実験手法が実現した。
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第4章 SPring-8 BL39XUでの円偏光変調
法の応用

4.1 はじめに
本章では第三世代放射光施設 SPring-8のビームライン BL39XUと、そこでのX線移相
子および円偏光変調法の利用について述べる。BL39XUビームラインではアンジュレー
ター光源からの直線偏光に対して X線透過型移相子を用いることにより、様々な偏光状
態のX線を使った実験を行うことができる。筆者はSPring-8の立ち上げ期にBL39XUの
輸送チャンネルおよび実験ステーションの建設を行った。つづいてダイヤモンド移相子の
導入と周辺装置の整備を行い、本ビームラインで円偏光変調法を開発した。その後、移相
子の高速角度チューニングの手法を開発した。この手法により、実際の偏光変調 XMCD

実験を高い信頼性で行う技術を確立した。さらに、高度に自動化されたXMCD測定系の
構築を行った。本章の最後に円偏光変調法を使った応用研究を紹介し、今後の展望につい
て述べる。

4.2 SPring-8 BL39XUビームライン

ビームラインの概要

SPring-8 BL39XU [1–3]は真空封止型アンジュレーターを光源とする硬X線ビームライ
ンである。1997年 10月から共同利用実験に提供され、主に磁気散乱・吸収実験、微小領
域や微量元素の化学状態分析、および臨床医学試料等の分析に利用されている。2002年
10月に蛍光X線分析のための装置が BL37XUへと移設され、BL39XUの主な利用は磁性
研究へと一本化された。本ビームラインの特長は、(1)分光器下流に設置された全反射鏡
により高調波成分の少ない単色X線が得られ、(2) X線透過型移相子により偏光状態の制
御が行えることである。SPring-8においては、移相子を常設し共同利用実験に供している
唯一のビームラインである (2003年 8月現在)。
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図 4.1: SPring-8 BL39XUビームライン。

挿入光源および光学系

ビームラインの模式図を図 4.1に示す。挿入光源はSPring-8標準の真空封止型平面アン
ジュレーター [4] (周期長 32 mm、周期数 140)である。水平面内に直線偏光したX線を発
生する。光源から 29 mの位置のフロントエンド部に最大開口 1 × 1 mmの XY スリット
が設置されている。光源から 36 mの位置にはSPring-8標準のSi 111回転傾斜型二結晶分
光器 [5]が設置されている。第一結晶はピンポスト水路加工された直接水冷型 [6, 7]であ
り、第二結晶は完全結晶を間接水冷で用いている。分光器の下流、光源から 42 mの位置
にダイヤモンド移相子が設置されている。光源から 44 mの位置に平面ミラーが設置され、
高調波の除去を行っている。ミラーの上流および下流にはそれぞれ XY スリットがあり、
ビームの整形やミラーを透過した高調波成分の除去に利用される。光源から 46 mの位置
にあるベリリウム窓を通して単色 X線が実験ハッチ内に取り出される。
実験ハッチ内で得られる X線の性質を表 4.1に示す。利用可能な X線のエネルギーは

4.9 ∼ 37 keVである。二結晶分光器の反射面は Si(111)面であり、4.5 ∼ 37 keVの単色 X

線を選択できる。一方、アンジュレーターギャップの可動範囲は 8.6 ∼ 50 mmであり、対
応する基本波のエネルギーは 4.9 ∼ 18.6 keVである。15 keV以上の高エネルギー領域は
三次高調波を使うことによってカバーしている。
アンジュレーターギャップとモノクロメーターの連係制御を行っており、どのエネルギー
においてもアンジュレータースペクトルの最大強度を利用することができる。ギャップ値
とアンジュレーターのピークエネルギーの関係を測定したテーブルを以下のような関数を
用いてフィットし、目的の X線のエネルギーを与えるギャップ値を得ている。

G = α ln
(
β

E
− 1

)
+ γ (4.1)

ここで Gはアンジュレーターのギャップ値 (mm)、Eは X線のエネルギー (keV)、α、β、
γはそれぞれフィッティングパラメーターである。(4.1)式では平面型アンジュレーターの
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表 4.1: BL39XUで得られる X線。

エネルギー範囲 4.9 ∼ 37 keV

エネルギー分解能 (∆E/E) ∼ 2× 10−4∗

光子フラックス 1× 1013 ph/s (100 mA)∗

ビームサイズ (FWHM) 0.5 (V)×1.3 (H) mm2∗

高次光成分 < 1× 10−4

直線偏光度 > 99.9%

∗ フロントエンドXY スリット開口 0.5× 0.5 mm2、X線

エネルギー 7.74 keV。

軸上放射に対するピーク波長と K値との関係 [8]を用い、K 値とギャップ値との関係に指
数関数を仮定している。アンジュレーターの基本波に対して得られたフィッティングパラ
メーターは、α = −4.988、β = 18.65、γ = 13.72である [9]。これらのパラメーターを用
いてギャップ値を計算することにより、基本波のエネルギーを誤差 10 eV以内で制御でき
ている。EXAFSや XMCD などの測定では、アンジュレーターの存在を意識することな
く、あたかも白色光源を利用するようにほぼ一定の入射光強度でスペクトル測定を行って
いる。
高調波除去ミラーには全長 0.7 mの Pt蒸着鏡を用いている。視射角は最大 9 mradまで

可変であり、カットオフエネルギーの最低値は 8 keVである。ミラーを利用する場合、下
流の光軸は視射角の二倍の角度だけ水平面内に偏向する。ミラー視射角に連動して下流の
XY スリット 2およびベリリウム窓が光軸上に移動する並進機構を備えている。いくつか
の視射角およびエネルギーついてのミラーの反射率の測定により、基本波に対する 3次高
調波の強度比を 10−4以下に低減できていること確認した [3]。また、このミラーは湾曲機
構を備えており、水平方向のビームの集光にも用いられる。実験ハッチ内での集光ビーム
の大きさは横 0.2 mmであり、集光しない場合の 7倍のフラックス密度が得られる。

ダイヤモンドX線移相子

移相子として用いているのは、住友電気工業製の人工ダイヤモンド結晶である。X線
のエネルギーに応じて、厚さの異なる 4種類の結晶を使い分けている。結晶の面方位は
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表 4.2:ダイヤモンド移相子結晶の種類と利用可能なエネルギー範囲。

厚さ (mm) 面方位 配置 エネルギー範囲 (keV) 透過率 (%)

0.34 (111) 111 Bragg 5∼ 5.8 3∼ 7

220 Laue 5.8∼ 7.5 7∼ 41

0.45 (111) 220 Laue 6∼ 9 5∼ 53

0.73 (111) 220 Laue 8∼ 12 22∼ 65

2.7 (001) 220 Laue 11∼ 16 13∼ 47

図 4.2:ダイヤモンド移相子結晶。面方位 (111)、厚さ 0.45 mm。

(111)および (001)であり、22̄0対称 Laue配置、あるいは 111対称 Bragg配置で使用して
いる。それぞれの結晶が受け持つエネルギー範囲と透過率を表 4.2に示す。図 4.2に厚さ
0.45 mmの結晶の写真を示す。

4.3 ビームラインにおける移相子の性能

アンジュレーター光の偏光度

本節ではビームラインにおけるダイヤモンド X線移相子の性能、特に得られる偏光度
について述べる。はじめにアンジュレーター光源の偏光度測定の結果を示す。
図 4.3に直線偏光解析のための光学系を示す。光源の偏光度の測定は移相子を光軸か
ら外して行った。測定条件は、X 線エネルギー 8.389 keV、アンジュレーターギャップ
12.735 mm、フロントエンドXY スリット開口 0.5×0.5 mm、実験ハッチ内XY スリット開
口 0.5×0.5 mm (光源から 46 m)である。アナライザーとしてSi (333)チャンネルカット結
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晶を用いた。上記のエネルギーにおいて、Si 333反射のブラッグ角は 45◦となる。モノク
ロメーターは ±1 eV以内にエネルギー較正し、アンジュレーター基本波のピークがこの
エネルギーに合うようにギャップ値を設定した。検出器にはイオンチェンバーを用いた。
アナライザー結晶の φ軸まわりのロッキングカーブの積分反射強度を、方位角 χの関数
として測定した。測定時の蓄積リングのフィリングモードは 2/3フィル、水平–垂直方向
のカップリング係数は 0.07%であった。
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図 4.3:直線偏光度測定のための光学系。

測定結果を図 4.4に示す。横軸はアナライザー結晶の方位角 χ、縦軸は規格化された積
分反射強度 I (χ) である。χ = 0◦はアナライザー結晶の反射面が垂直となる角度である。
測定結果は周期 180◦のサインカーブを示している。χ = ±90◦で極小値をとり、そこでの
積分反射強度は χ = 0◦における極大値と比べて 10−4以下である。この結果は、モノクロ
メーターで単色化されたアンジュレーター光が水平面内にほぼ完全に直線偏光している
ことを示している。測定値を次式で最小二乗フィットすることにより、直線偏光度を評価
した。

I (χ) = I0(1 + PL cos 2χ + P45 sin 2χ) (4.2)

ここで各フィットパラメーターは規格化されたストークスパラメーターを意味し、PL =

S1/S0、P45 = S2/S0の関係がある。この解析ではサインカーブの谷付近の値が重要であ
るため、各測定値の対数の逆数の重みをつけてフィッテングを行った。フィッティングの
結果、PL = 0.9998、P45 = −0.0087という値が得られた。これらの値に対して、

P =

√
PL

2 + P45
2 (4.3)
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図 4.4:アンジュレーター光源の直線偏光度測定の結果。X線のエネルギーは 8.389 keV。

の関係を用いると、アンジュレーター光の偏光度として P = 0.9998という値が得られた。
測定系のダイナミックレンジが十分でないため、偏光度の 4桁目の値は確かではない。し
かし、BL39XUで行われた非共鳴 X線磁気回折実験における偏光因子の測定から、入射
X線の偏光度が P = 0.9997という結果が得られており [10]、我々の結果とよく一致して
いる。

ダイヤモンドX線透過型移相子による偏光状態の変換

このように非常に高い偏光度をもつアンジュレーター光に対して透過型 X線移相子を
用い、偏光状態の変換を行っている。図 4.3の光学系を用いて移相子透過光の偏光解析を
行った。I0モニターのイオンチェンバーの上流に厚さ 0.73 mmのダイヤモンド移相子を設
置した。入射X線のエネルギーは 7.120 keV、アンジュレーターのギャップ値は 11.4 mm

に設定した。このときの基本波のピークエネルギーは 7.14 keVである。アナライザーとし
て用いたのは Si(331)のチャンネルカット結晶である。上記のエネルギーにおけるブラッ
グ角は 44.435◦であり、消光比は 4× 10−4と見積ることができる。
移相子のオフセット角 ∆θ = ±58秒 (ともに λ/2板)、−103秒 (λ/4板)の 3つの場合に

ついて測定を行った。図 4.5に、∆θ = −58秒 (白三角)と−103秒 (黒丸)での結果を示す。
また、移相子を用いない元の入射光に対する結果 (白丸)も合わせて示す。図 4.4の結果と
同様に、元の入射光では I (χ)は χ = 0◦で極大、χ = ±90◦で極小値をとる。一方、移相子
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図 4.5:移相子透過光の直線偏光度測定の結果。X線のエネルギーは 7.120 keV。白三角: 移相子オ
フセット角 ∆θ = −58秒 (λ/2板)、黒丸: ∆θ = −103秒 (λ/4板)、白丸: 元のアンジュレーター光 (移
相子なし)に対する結果。実線は (4.2)式によるフィッティング。

を∆θ = −58秒で用いた場合には、逆に χ = 0◦で極小、χ = ±90◦で極大という結果が得ら
れた。これは垂直方向の偏光が得られたことを意味しており、移相子が λ/2板として機能
していることがわかる。また、入射光では I (χ)の極小値がほぼ完全にゼロであるのに対
して ∆θ = −58秒のときには 0.1程度の値が残っていることから、入射光よりも直線偏光
度が低いことがわかる。オフセット角 ∆θ = −103秒では、積分反射強度 I (χ)は方位角 χ

に依存せずほぼ一定であった。このとき移相子が λ/4板としてはたらき、ほぼ円偏光が得
られていると考えられる。しかし、この測定で用いた直線検光子のみの光学系による測定
では原理的に円偏光と自然光成分の区別はできず、円偏光の向きも知ることはできない。
測定された I (χ)を (4.2)式を用いて最小自乗フィットし、規格化されたストークスパラ
メーター PLと P45を求めた。その結果を表 4.3に示す。∆θ = ±58秒の 2つの結果を比べ
ると、ほぼ等しい PL の値が得られていることがわかる。これは、絶対値の等しい正負の
オフセット角において等しい直線偏光度の X線が生成されていることを示しており、動
力学的理論から予測される結果である。しかし、直線偏光度の絶対値は 0.83であり、入
射光よりも偏光度が低下している。これは入射光の角度発散とエネルギー分散によるもの
として説明できる。
図 4.6に、オフセット角 ∆θに対する PL の変化を示す。黒丸が測定結果である。実線は
入射光として角度広がり 22秒 (FWHM)のガウス関数を仮定した場合の計算結果であり、
実験結果をよく再現している。計算に用いた角度発散の値は今回の実験配置におけるダイ
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表 4.3:移相子透過光のストークスパラメーター。
∆θ (秒) PL P45

−58 −0.83± 0.01 0.04± 0.01

+58 −0.82± 0.01 −0.00± 0.01

−103 −0.04± 0.01 −0.02± 0.01

-1.0

-0.5

0.0

0.5

1.0

P
L

-200 -100 0 100 200

∆θ (arcsec)

図 4.6:移相子のオフセット角 ∆θに対する透過光の直線偏光度 PL の変化。黒丸は実験結果、実線
は (B.21)式から得られる位相差を半値幅 22秒のガウス関数でコンボリューションした計算結果。

ヤモンド 220反射のロッキングカーブ幅 24秒にほぼ一致している。
オフセット角 ∆θの符合を変化させることで円偏光のヘリシティが切り替えられるこ

とは、純鉄の FeK吸収端の XMCD スペクトルの符合が完全に反転することでも確認し
た [11]。位相補償板を含む偏光解析光学系を用いて、円偏光のヘリシティを含めて偏光状
態を完全に決定する実験も行った。その結果、移相子透過光の円偏光度は、左右の円偏光
ともに |PC| ∼ 0.98であり、移相子の正負のオフセット角に対してヘリシティが完全に反
転していることが分かった (5.3.2節)。

簡易型偏光モニター

前節で述べたような結晶光学素子による測定を行えば、偏光状態や偏光度を精密に決定
することができる。しかしセットアップや測定に時間がかかることや、X線のエネルギー
を変更にともない光学系の再調整が必要であること、その上アナライザー結晶を光軸上に
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図 4.7:簡易型偏光モニターの模式図。

置いたままでは試料の測定が行なえないため、偏光状態を常時モニターする用途には向か
ない。BL39XUでは移相子透過光の偏光状態を簡便にモニターするために、カプトン膜
からの弾性散乱の偏光依存性を利用した簡易型偏光モニター [12]を活用している。図 4.7

に、簡易型偏光モニターの模式図を示す。この偏光モニターは容易に光軸に挿入すること
ができ、透過光を用いて試料の測定を行うこともできる。偏光モニターによる偏光状態の
測定例を図 4.8に示す。

4.3節で用いた移相子のオフセット角の条件∆θ = ±58と −103秒は、この簡易型偏光モ
ニターによって前もって決定したものである。すでに述べたように、アナライザー結晶を
用いたより精密な偏光測定の結果、これらのオフセット角において λ/2板と λ/4板として
ほぼ望み通りに機能することが確認された。XMCDや偏光 EXAFSなど移相子を用いた
スペクトル測定を行う際には、モノクロメーターのエネルギースキャンに連動して移相子
の角度をチューンする必要がある。簡易型偏光モニターを用いて望みの偏光状態を与える
移相子のオフセット角のエネルギー依存性のテーブルを前もって作成し、そのテーブルに
基づいて移相子を制御することで、広いエネルギー範囲にわたって一定の偏光状態を得る
ことができている (4.4.2節)。
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図 4.8:簡易型偏光モニターによる偏光測定の結果。X線エネルギー 8 keV、移相子として、厚さ
0.73 mmのダイヤモンド (111)結晶を 111 Bragg配置で使用した。
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4.4 移相子の高速角度チューニング

4.4.1 移相子角度チューニングの必要性

XMCDスペクトルを得るには、X線エネルギーを走査しながら各エネルギーでのXMCD

信号を測定していく。円偏光の生成に移相子を用いる場合には、各エネルギーにおいて
λ/4板として機能するよう、移相子結晶の角度を正しく制御しなければならない。X線の
エネルギーによって移相子のBragg角、および最適な位相差を与えるオフセット角は変化
する。X線のエネルギーの走査に追随して、これらの値を適切に調整していくことが移相
子を使った XMCDスペクトルの測定には不可欠である。
円偏光変調法を採用することで高精度な XMCDデータが短時間で得られるようになっ

た。しかし、実際のスペクトルの測定では正味のデータ積算時間のほかに、モノクロメー
ターや挿入光源の駆動時間が測定時間に含まれる。その上、上で述べた移相子のチューン
も各エネルギー点ごとに行われるため、この調整も可能な限り短時間で行えることが望ま
しい。このことがXMCDスペクトルの全測定時間の短縮、ひいてはユーザーの研究のス
ループット向上に役立つ。
円偏光変調法を用いる場合には、具体的には移相子結晶の振動の中心位置をそのエネル
ギーでの Bragg角に一致させ、振動の振幅 (オフセット角に対応)をエネルギーと移相子
結晶の厚さに応じた最適値に制御する。この制御を最も安易に行う方法は、これらのパラ
メーターに対してある X線エネルギー範囲でのテーブルをあらかじめ準備しておき、そ
のテーブルあるいはX線エネルギーに対する適当なフィッティング関数に従ってパラメー
ターの制御を行うことである。特定の元素吸収端近傍の数 10 eVから 100 eVの範囲であ
れば、この方法は比較的有効にはたらく。ただしその場合、モノクロメーターのエネル
ギーの再現性が十分に高いことが要求される。また、様々な元素をカバーするために多数
の元素吸収端に対してこのようなテーブルや関数を準備するのは煩雑であり、ビームライ
ンの利用が広範囲になるほど作業量が増加する。
一方、磁気EXAFS測定では数 100 eVから 1 keV以上のエネルギー範囲でのスキャン
を行う。このような広い範囲にわたって再現性の良いテーブルを取得したり、高い精度の
フィッティング関数を得ることは容易ではない。移相子の振動中心角は原理的にはBragg

の式に従うはずであるが、上述のモノクロメーターのエネルギーの再現性やエネルギー較
正の確度が問題となり、実際には十分な精度でフィッティングできない。また、移相子結
晶の回転ステージのわずかな軸ぶれや結晶方位の調整精度の影響も現れてくると考えら
れる。
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図 4.9:高速移相子チューニングのためのセットアップ。

これらの問題を解決するため、移相子結晶の制御を高精度に行うための方法を開発し
た [9]。この方法は、X線エネルギー一点ごとにピエゾ素子を用いて移相子結晶の高速な
ロッキングカーブスキャンを行い、Bragg角を求めるものである。この方法によれば、テー
ブルやフィッティング関数をあらかじめ準備する作業は不要であり、モノクロメーターの
状態にも依存しない。円偏光のヘリシティ切り替えのために元々備わっているピエゾ素子
を利用するため、付加する装置は少なくてすみ、移相子の機能を損なうことはない。さら
に、この方法による移相子チューニングに要する時間は、エネルギー一点あたり一秒以内
と十分に高速である。

4.4.2 移相子チューニングの実際

高速移相子チューニングのためのセットアップを図 4.9に示す。3.2.1節で述べた移相子
光学系 [ダイヤモンド結晶、ピエゾ振動ステージ (Physik Instrumente P-841.40)、ω-2θ回転
ステージ (神津精機 RA11-21)、反射光モニター用イオンチェンバー、ファンクションジェ
ネレータ (Tektronix AFG310)]に、アナログ/デジタルコンバータ (A/Dコンバータ)、可変
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直流電圧源、アナログスイッチ、および制御用コンピュータ (PC)が追加されている。A/D

コンバーターと可変電圧源は、1枚の PC用測定ボード上 (National Instruments PCI-MIO-

16XE-50)に搭載されてり、PCIバスを通じてPCにアナログ電圧データの取り込みおよび
直流出力電圧の制御が行える。アナログスイッチはPCから出力されるTTLレベルの制御
信号により ON、OFFされる。ファンクションジェネレータはGPIBインターフェースを
通じて、同じく PCから制御される。移相結晶子からの反射X線強度は、2θアーム上に設
置されたイオンチェンバーでモニターされ、イオンチェンバーの電流出力は、電流アンプ
(KEITHLEY 428)で電圧信号に変換後、A/Dコンパーターを通じて PCに取り込まれる。
ファンクションジェネレータで生成した交流電圧と、可変直流電圧源からの直流電圧の和
が制御電圧としてピエゾ素子に加えられる。アナログスイッチの OFF、ONによって、ピ
エゾ素子に角度オフセットのための直流電圧のみを与えるか、偏光スイッチングのための
交流電圧を加算して与えるかを選択できる。
このセットアップを用いて、以下の手順により移相子角度のチューニングを行っている。

XMCDスペクトルの測定では、X線のエネルギーを変更するたびにこの移相子チューニ
ングを行う。

1. X線のエネルギーを変更

• モノクロメーターの角度とアンジュレーターのギャップ値を変更。必要であれ
ばモノクロメーターの二結晶の平行度の調整を行う。

2. パルスモーターによる粗調整

• パルスモーター駆動の ωステージにより、移相子の角度を回折条件の近傍へ移
動する。回折角は Braggの式から計算する。

3. 移相子の振動を一旦停止

• アナログスイッチをOFFにし、ピエゾ素子にかけている交流電圧を切る。

4. ピエゾスキャンによる微調整

• 直流電圧源をステップスキャンし、移相子結晶のロッキングカーブを測定する。
20点の測定点の高速スキャンが 1秒以内に行える。

• 得られたロッキングカーブを二次関数でフィットし、ピーク位置を求める。
• ピーク位置、すなわち回折条件を再現する直流電圧を印加する。
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図 4.10:チューニングの有無による角度精度の比較。本来のダイヤモンド 220反射の回折角から
のずれを、チューニングなし (白丸)の場合と、チューニング後 (黒三角)についてプロットした。

5. 移相子の振動を再開

• アナログスイッチを再びONにし、ピエゾ素子に交流電圧をかける。交流電圧
の振幅は較正済みのテーブルに基づいてそのエネルギーでの最適値に設定する。

このような制御を行うことで、移相子結晶を正確に回折条件を中心に所定の振幅で振動さ
せることができる。この手順にしたがって移相子チューンを行うコンピュータープログラ
ムを作成した。
図 4.10にチューニングの有無による角度精度の比較を示す。本来のダイヤモンド 220

反射の回折角からのずれを、チューニングを行わない場合 (白丸)と、チューニングを行っ
た後 (黒三角)に対してプロットしている。チューニングしない場合のデータの収集は次
のようにして行った。厚さ 0.73 mmのダイヤモンド (111)結晶の 22̄0ラウエ反射のロッ
キングカーブを 6から 16 keVのX線エネルギーの範囲で測定し、各エネルギーでの回折
角を決定した。回折角の X線の波長に対する変化は、Braggの式 λ = 2dsinθとダイヤモ
ンドの 220面の面間隔 d = 1.261 Åを使ってよく再現できた。しかし、図 4.10に白丸で示
したように、全範囲で正確にはBraggの関係を満たすことはできず、最大で 40秒の回折
角のずれが観測された。この回折条件からのずれは、主に ω回転ステージのわずかな軸
ぶれに起因すると考えられる。あるいは、上流の二結晶分光器の機械的、熱的な不安定性
によるX線エネルギーの変動も原因のひとつだと推測される。最大 40秒の角度のずれは
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図 4.11:移相子の角度精度が円偏光度 PCへ与える影響。(a)移相子の振動の中心角が Bragg角か
ら 10秒ずれた場合。(b) Bragg角からのずれが 2秒に抑えられた場合。

移相子の制御にとっては致命的である。このことを明らかにするためにシミュレーション
計算を行った。その結果を図 4.11に示す。図 4.11(a)に示したのは、移相子の振動中心が
Bragg角から 10秒ずれた場合に得られる左右円偏光の偏光度である。わずか 10秒のずれ
によっても円偏光度は顕著に低下し、正負のオフセット角おいて円偏光度が一致しない。
エネルギーによっては正負のオフセット角とも同じ向きの円偏光が生成されてしまう。
図 4.10に戻り、ピエゾスキャンによる移相子チューニングを行った後 (黒三角) では、
回折条件からのずれは全エネルギー範囲で ±2秒以内に収まっている。図 4.11(b)に、移
相子結晶の振動中心のずれが 2秒に抑えられた場合の円偏光度の違いを示す。この場合
には、正負のオフセット角に対する円偏光度の差は約 1%に抑えられることがわかる。移
相子チューニングによって、回転ステージの機械精度による影響、および二結晶分光器の
エネルギー変動の影響をほぼ完全に吸収することができている。さらに、移相子の結晶
方位の調整をとりわけ注意深く行う必要がなくなり、移相子を交換する際の作業が軽減さ
れた。
次に、移相子チューニングによる偏光状態の再現性を評価した。この測定には移相子を

λ/2板の条件で使用し、4.3節で述べた簡易型偏光モニターで移相子透過光の直線偏光度
を調べた。BL39XUで移相子チューニングを用いるのは主にXMCD測定のためであるか
ら、移相子を λ/4板として使う円偏光の再現性を測定することがより実際的である。しか
し、円偏光度の測定には複雑な結晶光学系を構築する必要があり、また移相子の利用が可
能な 6から 16 keVという広範囲のX線エネルギーに対して連続的に測定を行うことは難
しい。一方で、移相子を λ/4板として用いる場合と λ/2板として用いる場合の違いはオ
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図 4.12:ピエゾチューニングによる偏光状態の再現性。移相子を λ/2板の条件で使用した。パル
スモータースキャンによって決定した最も垂直偏光に近くなる条件 (PL が負の最大値をとる)と、
ピエゾチューニングによって得られた条件とを比較している。

フセット角が 2倍異なるだけである。オフセット角に対する位相変化の大きな λ/2板の条
件に対して測定を行う方が、むしろ偏光状態の再現性をより正確に評価できる。
図 4.12に、6から 16 keVの X線エネルギーに対する移相子透過光の直線偏光度 PL を
示す。PL = −1が完全に垂直方向の直線偏光に対応する。厚さ 0.45、0.73、2.7 mmの三
種類のダイヤモンド移相子について測定を行った。図中に黒いマークで示したのはその
エネルギーで得られる最も垂直直線偏光に近い偏光状態での PL の値であり、次のような
方法で決定した。パルスモーターで移相子 ωステージをスキャンすることにより、図 4.8

のような PL の曲線がオフセット角∆θの関数として得られる。この曲線から、PL の負の
最大値を求め、その値を採用した。このような測定をおよそ 1 keVおきに行い、そこで
の PL の値をピエゾチューン後の値と比較した。図 4.12に白いマークで示すように、ピ
エゾチューン後の PL の値は黒いマークで示した基準とよく一致している。したがって各
エネルギーで最も垂直直線偏光に近い条件を再現しているといえる。三種類の移相子と
もチューンによる偏光状態の再現性は良好である。厚さ 0.73 mmの結晶に対する結果の
8.2 keVと 10.6 keVにみられる PL の落ち込みは、移相子結晶のグリッチによるものと考
えられる。これらは結晶の方位角を 1◦程度変えることで完全に取り除くことができた。
上の結果から、移相子チューンによる偏光状態の制御はうまく行えていると結論できる。
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図 4.13:厚さ 0.45 mmの移相子結晶に対する最適オフセット角。白丸: λ/2板となる位相差 πを与
えるオフセット角。黒三角: λ/4板となる位相差 π/2を与えるオフセット角。

移相子によって偏光状態を正しく制御するためには、結晶のBragg角を精度良くチュー
ンするだけでなく、そこからのオフセット角も最適値に調整する必要がある。任意の位相
差 δを与えるオフセット角 ∆θは、X線エネルギーすなわち波長 λの関数として、(B.21)式
により与えられる。BL39XUで用いている厚さの異なる三種類の移相子結晶について、最
適オフセット角と X線エネルギーの関係の較正を行った。厚さ 0.45 mmの結晶に対する
較正結果を図 4.13に示す。δ = π/2 (λ/4板)および δ = π (λ/2板)の位相を与えるオフセッ
ト角 ∆θを、X線エネルギーのマイナス 4乗に対してプロットしてある。これらの測定値
を原点を通る直線で最小自乗フィットすることにより、(B.22)式の係数 Aの値を決定し
た。表 4.4に、 λ/4板となるオフセット角を与える係数 Aπ/2と、 λ/2板の場合に用いる
係数 Aπを示す。図 4.12に示した結果は、これらの係数を用いて移相子のオフセット角を
計算し、結晶の角度をその値に合わせることにより得られたものである。

4.4.3 磁気EXAFS測定への応用

移相子チューンにより、広いエネルギー範囲にわたって偏光状態がよく定まったX線を
瞬時に得ることが可能となった。この方法を用いて、円偏光変調法の磁気EXAFS測定へ
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表 4.4:移相子のオフセット角を計算するための係数 A。

厚さ (mm) Aπ/2 (105 arcsec keV4) Aπ (105 arcsec keV4)

0.45 1.650± 0.010 0.945± 0.010

0.73 2.687± 0.012 1.463± 0.020

2.7 9.624± 0.031 5.100± 0.082
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図 4.14:純鉄の FeK 吸収端における磁気 EXAFS、µm(k)。移相子チューニングを用い、円偏光変
調法によって測定した。

の応用を行った。磁気EXAFS測定に用いた試料は厚さ 5 µmの純Fe箔である。FeK吸収
端の前後の 6.8から 8.0 keVの範囲で測定を行った。移相子には厚さ 0.45 mmのダイヤモ
ンド結晶を 22̄0 Laue配置で用いた。偏光変調の周波数は 40 Hzであった。図 4.14に磁気
EXAFS、µm(k)の測定結果を示す。エネルギー一点あたり 10秒間の積算を行った。ロッ
クインアンプの時定数は 1秒である。図に示したのはX線の波数ベクトルに対して平行お
よび反平行の二種類の磁場に対する平均のスペクトルであり、磁場に依存しないバックグ
ラウンドをのぞいてある。一つの磁場方向に対するスペクトル (エネルギー点 568点)の
測定時間は 150分であり、実際の積算時間のほかにアンジュレーターやモノクロメーター
の駆動時間、移相子チューンに要する時間を含んでいる。図に示したデータには、二本の
スペクトルの平均の他には、移動平均等のスムージングは一切行っていない。得られた磁



4.5. 円偏光変調法を使った応用研究例 69

気 EXAFSスペクトルはこれまでに報告されている磁場反転法による結果 [13,14]とよく
一致している。データの統計精度は報告されているデータよりも良く、高い S/N比での
測定が短時間で行えていることを示している。

4.5 円偏光変調法を使った応用研究例
円偏光変調法により、高精度なXMCDデータを短時間で得ることが可能となった。この

ため、試料組成によるXMCDの変化を細かく調べたり、温度依存性の追跡といった系統的
な実験の効率が飛躍的に向上する。これらの実験では、条件を様々に変えて多数のデータ
を収集する必要があり、従来の静的な方法では非常に長い測定時間を要した。円偏光変調
法を用いたこのような系統的なXMCD実験が、圓山、河村ら [15–17]やChaboyら [18,19]

によって数多く行われている。高い検出感度を活かした応用としては、目的の磁性元素
が微量にしか含まれない希薄磁性試料への適用も重要である。中村らは Nd-Fe-B合金に
わずか 0.2 at%だけ添加した Tbの XMCD スペクトルと元素別磁化曲線を得ている [20]。
鈴木らは磁性半導体 EuOに 2 at%添加した Gdの元素選択磁化の外部磁場および温度依
存性を測定し、同じサイトに入っている Euとの磁性の違いを明らかにした [21]。また、
4.4節で述べた移相子の高速チューニングとともに用いることで、6から 16 keVという
広いX線エネルギーの範囲で高精度なXMCD測定を行うことができる。この特長を生か
し、宮永らによって磁気EXAFS実験への応用が行われている [22]。さらに、Kirkpatrick

and Baez (KB)ミラー等のX線集光光学素子と移相子による偏光状態の制御を組み合わせ
ることによる、走査型 XMCD 顕微鏡 [23,24]の開発も視野に入れることができる。集光
光学素子を用いることにより試料上での単位面積あたりの光子密度は増加する。しかし、
必ずしも理想的な効率で集光が行われるわけでなく、開口サイズが十分大きく取れないこ
とや、素子の反射率や透過率が低い場合もあるため、集光しないときよりも試料に入射す
る全光子数が減少することはある程度は避けられない。このように入射光子数が減少した
場合にも、変調法によってノイズレベルを低く抑えることで、測定の統計精度を維持でき
ると考えられる。円偏光変調法とフレネルゾーンプレートによる集光光学系を組み合わせ
た XMCD測定の予備的測定を行い、ビームサイズ 350 nmの円偏光集光ビームを使った
Fe箔の XMCDスペクトルが得られている [25]。
円偏光変調XMCD法には高精度というだけでなく、試料に印加する磁場の自由度が大
きいというもうひとつの特長がある。したがって、強磁場下でのXMCD測定、あるいは
XMCDの磁場依存性といった実験がただちに可能となる。従来の磁場反転法では磁場方
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図 4.15: Auナノ粒子の Au L2,3吸収端における XMCD スペクトル [27]。

向の反転が不可欠であるため、超伝導マグネットを使用した強磁場下でのXMCD測定は
事実上不可能であった。超伝導マグネットの磁場の反転に少なくとも数分を要するから
である。偏光変調法では磁場の反転は必要ないので、問題なく超伝導マグネットと組み
合わせることができる。このメリットを活用した研究例として、Mn3ZnCの強磁場下での
XMCD [17]や、Auナノ粒子の磁化測定 [26,27]が挙げられる。図 4.15に直径 1.9 nmの
Auナノ粒子の Au L2,3吸収端における XMCD スペクトルを示す。ポリアチルアミンハイ
ドロクロライド (PAAHC)等の有機分子で包まれたナノメートルサイズの Au粒子が強磁
性を持つことがSQUID磁化測定によって示唆されていたが、Feなどの不純物によるもの
ではないかとの疑いがあった。Auの吸収端で XMCD が観測されたことにより Auナノ
粒子自身が磁性を持つことが証明された。このスペクトルは、10 Tの強磁場、2.6 Kの低
温という試料環境に加えて、円偏光変調法を用いた高精度測定により初めて観測されたも
のである。磁場の自由度を活用したもうひとつの研究例として、元素選択的磁化過程の観
測があげられる [28,29]。図 4.16に [Gd (20 Å)/Fe (20 Å)]50多層膜の元素選択的磁化曲線
を示す [28]。Gdの L3吸収端 (7245 eV)、および Feの K吸収端 (7111 eV)での XMCDの
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図 4.16: Gd/Fe多層膜の元素別磁化曲線 [28]。(a) GdL3吸収端 (7245 eV)、(b) FeK吸収端 (7111 eV)

において、XMCD信号を外部磁場の関数として測定した。図 (a)の破線は SQUIDで測定した試料
全体の磁化曲線。

磁場依存性から、元素個別の磁気ヒステリシスに相当する結果を得ており、温度や外部磁
場による磁気構造の変化を明らかにした。

4.6 まとめ
本章ではまず、 SPring-8の硬 X線アンジュレータービームライン BL39XUの概要と、
そこでのダイヤモンド移相子の利用について述べた。透過型 X線移相子は第二世代光源
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を用いた基礎研究によって開発されたが、第三世代放射光源とともに用いたときに実際に
得られる性能は BL39XUの建設以前には未知であった。また、国内外の他の放射光施設
のおいても X線移相子の利用例は多くなく、共同利用のための常設機器として稼働して
いる例はほとんどなかった。筆者は他のビームラインスタッフとともに BL39XU輸送系
および実験ステーションの建設を行い、移相子の導入および周辺装置の整備を中心となっ
て行った。移相子を含むビームライン光学系の立ち上げおよび性能試験を通じて、共同利
用実験に移相子を常時利用するための装置技術を開発した。その結果、真空封止型アン
ジュレーター光源や SPring-8標準型モノクロメーターと組み合わせて X線の偏光状態を
制御するための素子として移相子が有効にはたらくこと、X線ビームの発散角といった光
源の性質から期待される所定の性能が得られていることを示した。さらに、高速偏光ス
イッチングという移相子の利点を生かし、X線領域で初めて円偏光変調分光法を開発し、
XMCDの測定精度を大きく向上させることに成功した。高速かつ精密な移相子角度制御
の方法を開発し、6から 16 keVという広いエネルギー範囲にわたって偏光状態がよく定
義された X線を利用することを可能にした。この方法により、円偏光変調法を用いた磁
気 EXAFS測定が実用可能となった。
つづいて、円偏光変調法の高精度性を生かした応用研究を挙げ、X線集光光学系と組み
合わせた走査型XMCD顕微鏡を含めた今後の発展の可能性について述べた。さらに、偏
光変調法により、超伝導マグネットによる強磁場下でのXMCD測定や元素選択的磁化測
定といったユニークな実験手法が実現した。これまで、磁性研究の基本的なプローブは磁
化測定であり、試料磁化の磁場依存性および温度依存性によって磁性に関する情報を得て
いた。X線領域の円偏光変調法が開発されたことにより、XMCD測定における磁場の制
限が大幅に緩和され、磁化測定と同じ磁場および温度の条件下でXMCDを観測すること
が可能となった。従来、磁化測定でマクロスコピックに見ていた現象をXMCDを用いて
元素選択的、あるいはサイト選択的に観測するのである。XMCDの磁性研究への応用範
囲が格段に拡がり、磁性研究の道具としての価値が一段と高まることが期待される。
今後の展望として、移相子を使用可能な X線エネルギー範囲の拡大と、X線集光ビー

ムと偏光制御との組み合わせを目指したい。直線アンジュレーターと移相子の組み合わ
せは偏光可変挿入光源よりも多くのメリットを提供する。したがって、移相子を利用でき
るエネルギー範囲の拡大が重要な課題となる。現在偏光可変光源でしかカバーできない
エネルギー領域においても移相子による偏光状態の制御を行うことを目標としたい。低
エネルギー側の拡大については、特に 3 keV付近の領域の移相子が円偏光素子として重
要である。Si 111反射のブラッグ角が 45◦に近付くため、挿入光源の円偏光度がモノクロ
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メーターによって激減するからである。一方、20 keV以上の高エネルギーでは最近提案
された複数枚移相子 [30,31]によってある程度領域を拡大できると期待される。また、KB

ミラー等のX線集光光学素子と移相子による偏光状態の制御を組み合わせることにより、
走査型 XMCD 顕微鏡 [23,24]、あるいは磁気散乱イメージング等の研究に発展させたい。
サブミクロンの空間分解能での硬 X線領域の磁気イメージングは海外の他の放射光施設
でもいまだ実現しておらず、挑戦する価値のある研究である。
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Kawamura and A. S. Markosayan: J. Appl. Phys.88 (2000) 336.

[19] J. Chaboy, C. Piquer, N. Plugaru, M. Artigas, H. Maruyama, N. Kawamura, and

M. Suzuki: J. Appl. Phys.93 (2003) 475.

[20] T. Nakamura, T. Miyoshi, K. Oda, M. Suzuki, Y. Watanabe, M. Mizumaki, H. Maruyama,

and S. Nanao: in preparation.

[21] 鈴木基寛,松本哲朗,由利正忠,河村直己,山口克彦: 第 5回 XAFS討論会, 2002年 8月
1日 ∼3日,広島大学学士会館.

[22] T. Miyanaga, T. Okazaki, R. Maruko, K. Takegahara, S. Nagamatsu, T. Fujikawa, H. Kon,

and Y. Sakisaka: J. Synchrotron Rad.10 (2003) 113.

[23] Y. Kagoshima, T. Miyahara, M. Ando, J. Wang, and S. Aoki: J. Appl. Phys.80 (1996)

3124.



参考文献 75

[24] J. Pollmann, G. Srajer, J. Maser, J. C. Lang, C. S. Nelson, C. T. Venkataraman, and E. D.

Isaacs: Rev. Sci. Instrum.71 (2000) 2386.

[25] Y. Suzuki, M. Suzuki, A. Takeuchi, and H. Takano: SPring-8 User Experiment Report

No. 7 (2001A) 298.

[26] Y. Yamamoto, T. Miura, T. Teranishi, M. Suzuki, N. Kawamura, H. Miyagawa, T. Naka-

mura, K. Kobayashi, and H. Hori: Physica B, to be published.

[27] Y. Yamamoto, T. Miura, T. Teranishi, M. Miyake, H. Hori, M. Suzuki, N. Kawamura,

H. Miyagawa, T. Nakamura, and K. Kobayashi: Physical Review Letters, accepted for

publication.

[28] A. Koizumi, M. Takagaki, M. Suzuki, N. Kawamura, and N. Sakai: Phys. Rev. B61(2000)

R14909.

[29] M. Takagaki, A. Koizumi, N. Kawamura, M. Suzuki, and N. Sakai: J. Phys. Soc. Jpn.72

(2003) 245.

[30] K. Okitsu, Y. Ueji, K. Sato, and Y. Amemiya: J. Synchrotron Rad.8 (2001) 33.

[31] K. Okitsu, Y. Ueji, K. Sato, and Y. Amemiya: Acta Cryst.A58 (2002) 146.





77

第5章 kHz領域のX線円偏光スイッチ
ング

5.1 はじめに
第 3章で述べたX線円偏光変調分光法 [1–3]では、ダイヤモンド移相子結晶をピエゾ素
子を使って振動させることにより円偏光のヘリシティを交番している。ピエゾ素子による
方法では振動の周波数は最高でも 100 Hz程度が限界であり [4]、これはピエゾ素子自身
の静電容量と、素子を駆動する電源の電流容量によって制限されている。したがってピエ
ゾ素子を用いる限り、変調周波数をこれよりも大幅には高くすることはできない。他の分
野での変調測定では一般に数 100 Hzから数十 kHzの領域の変調周波数が使われている。
このように高い周波数を用いることは、1/ f 雑音の低減や、50 Hzあるいは 60 Hzの商用
電源周波数の高調波の除去に大きな効果がある。X線変調分光法には、変調周波数の高速
化という点について改善の余地が残されている。
偏光スイッチングの周波数を kHz領域にまで高めるには、ピエゾ素子に代わる機構が
必要となる。このための機構には、kHzオーダーの速度で、なおかつ µradの角度精度で
ダイヤモンド移相子を機械的に振動させることが要求される。ガルバノメーター光学ス
キャナー (以下、ガルバノスキャナー)は、この目的に利用できる可能性を持っている。ガ
ルバノスキャナーは、光学鏡を振動させることによるレーザー光の高速走査に用いられる
工業製品である。その用途は、走査型レーザー顕微鏡、レーザーマーカー、高精度プリン
ター、光造型装置、レーザー加工機、形状測定装置と幅広い。放射光の分野でも、時分割
小角散乱実験のための高速X線シャッター [5] に応用されている。われわれは、現在入手
可能なガルバノスキャナーの中で最も高速駆動が可能なCambridge Technology製 6210型
を用いてダイヤモンド移相子結晶を振動させることにより、kHz領域での円偏光スイッチ
ングを実現した [6]。
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表 5.1:ガルバノスキャナー (Cambridge Technology、6210型)の仕様。カタログより抜粋。

最大慣性負荷 (mg·cm2) 200

ローター部慣性モーメント (mg·cm2) 20

トルク定数 (dyne-cm/A) 2.5× 104

コイル抵抗値 (Ω) 4.1

駆動電流, rms (A, max.) 1.6

微小角ステップ駆動の応答時間 (ms) 0.100

角度線形性 (%, min., over 40◦) 99.9

角度再現性 (µrad, max.) 8

ゼロ点ドリフト (µrad/◦C) 25

スケールドリフト (ppm/◦C) 75

5.2 移相子結晶振動子としてのガルバノスキャナー

5.2.1 仕様

今回用いたガルバノスキャナー 6210型の仕様を表 5.1に示す。周波数 1 KHzで光学鏡
および結晶の回転運動を駆動でき、その場合の可動範囲は±20◦である。角度振幅 0.1◦以
内のステップ駆動に対する応答時間は 100µsである。また、振幅 0.1◦ 以内では、2 kHz

までのサイン波での駆動が可能である。フォトダイオードによる角度モニターを用いた
閉ループフィードバック制御を行っており、8 µrad以下の角度再現性と、25µrad/◦Cのゼ
ロドリフトを実現している。200 mg·cm2 までの慣性負荷を駆動することが可能である。
図 5.1にガルバノスキャナーの写真を示す。

5.2.2 結晶振動の精度および安定度

ガルバノスキャナーに取り付ける移相子結晶として、面方位 (111)、大きさ7×5×0.7 mm3

の人工ダイヤモンドを用いた。この結晶の慣性モーメントは 3.5 mg·cm2であり、ガルバ
ノスキャナーでの駆動が十分可能である。ダイヤモンド結晶のスキャナー回転軸への取り
付けは、エポキシ系接着剤を用いて行った。その際、結晶の重心が回転軸に一致するよう
に十分注意を払った。
結晶振動の精度と安定度の評価は、移相子結晶を振動させた状態でのロッキングカー
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図 5.1:ガルバノスキャナー (Cambridge Technology、6210型)。この写真では、光学ミラーが取り
付けられている。

ブを測定することにより行った。用いた X線のエネルギーは 8388 eVであり、SPring-8

BL29XU ビームライン [7] で測定した。実験装置の写真を図 5.2に示す。ダイヤモンド
結晶がガルバノスキャナーに取り付けられており、スキャナーの下には結晶方位を調整
するための二軸のティルトステージ、および スキャナーの回転軸と同軸に ω-2θ 回転ス
テージを用いた。結晶の回転軸は水平方向から 45◦ 傾けて設置した。移相子結晶からの
回折 X線強度を、2θ アーム上の Si PINフォトダイオード (浜松ホトニクス、G3590-09)

で検出した。このフォトダイオードは数 kHzで変調される入射 X線強度に対して十分な
応答速度を持っている。計数回路のブロックダイアグラムを図 5.3に示す。これは移相子
の振動に同期した計数を行うためのもので、参考文献 [4] に報告されているものと同等
なシステムを構築した。移相子を駆動するためのサイン波をファンクションジェネレー
ター (Tektronics AFG310)を用いて生成した。ディジタルディレイジェネレーター (Stanford

Research Systems DG535)で生成したゲート信号により、4チャンネルカウンタ (ORTEC

974)の二つの入力チャンネルを個別にゲートをかけた。このシステムにより、移相子結
晶の振動の正負の最大オフセット (それぞれ右回り、および左回り円偏光が生成)の近傍
で、サイン波の一周期の 1/10の時間だけ各入力チャンネルのゲートをONにできる。ダイ
ヤモンド結晶を振動させた状態で ω-2θステージを用いてロッキングスキャンをすること
により、結晶の正負のオフセット角における二本のロッキングカーブが同時に得られる。
これらは右回りおよび左回り円偏光の生成に対応している。図 5.4に示すように、二本の
ロッキングカーブの間の角度を測定することにより結晶振動の振幅が得られ、ロッキング
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 Si PIN photodiode 

 linearly polarized 

 x-rays

 alternating circular

 polarization

 diffracted x-rays 

図 5.2:ガルバノスキャナーに取り付けられたダイヤモンド移相子。
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図 5.3: (a)移相子振動に同期した計数回路、および (b)同期計数のタイミングチャート。
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図 5.4:結晶振動の正負のオフセット角に対応する二本のロッキングカーブから、振動の安定度を
評価する。

カーブの幅を結晶が静止しているときの値と比較することにより、振動の安定性を評価す
ることができる。
まず、スキャナーの制御電圧に対する振動振幅の線形性を、10 Hzと 2 kHzという二
つの周波数に対して測定を行った。測定結果を図 5.5に示す。10 Hzでは振幅 ±600秒の
範囲で 99%の線形性が得られた。一方、2 kHzでは 振幅 ±240秒 の範囲での線形性は
98%程度であった。次に、結晶振動の周波数安定性を、±55.5秒の一定振幅に対して測定
した。周波数を変えるごとにガルバノスキャナーの制御電圧を調整し、スキャナーの角度
モニターからの出力信号の振幅が常に一定になるようにした。図 5.6、5.7に示すように、
10 Hzから 3 kHzの周波数において、+55.5秒および −55.5秒のオフセット角で測定され
た二本のロッキングカーブのピーク間の角度、およびロッキングカーブ幅の変化はともに
±1秒以内であった。
一定の制御電圧に対する振動振幅の周波数応答を図 5.8に示す。100 Hz以上では周波数
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図 5.5:振動振幅の線形性。ロッキングカーブ測定から得られた角度振幅を、角度モニター出力に
対してプロットした。(a)振動周波数 10 Hz、(b) 2 kHzでの結果。

57.5

57.0

56.5

56.0

55.5

55.0

of
fs

et
 a

m
pl

itu
de

 (a
rc

se
c)

1 10 100 1000

frequency (Hz)

 rocking curve meas.
 position monitor

図 5.6:振動振幅の周波数に対する変化。ロッキングカーブ測定から求めた振幅 (黒丸)、および角
度モニター出力から換算した値 (白三角)。



5.2. 移相子結晶振動子としてのガルバノスキャナー 83

26.0

25.5

25.0

24.5

24.0

ro
ck

in
g 

cu
rv

e 
w

id
th

 (F
W

H
M

, a
rc

se
c)

10 100 1000

frequency (Hz)
dc

 positive offset
 negative offset

図 5.7:周波数に対するロッキングカーブ幅の変化。

5
6
7
8

100

2

3

4

5
6
7
8

1000

of
fs

et
 a

ng
le

/c
on

tro
l v

ol
ta

ge
 (a

rc
se

c/
V

)

100 101 102 103 104

frequency (Hz)

図 5.8:一定の制御電圧に対する振動振幅の周波数応答。

とともに徐々に振動振幅が減衰している。890 Hzに −6 dB/oct (−3 dB)のカットオフを持
つ特性を示し、振幅減衰に対応した位相シフトも観測された。以上の結果から、ガルバノ
スキャナーは移相子結晶を安定に振動させることが可能であり、3 kHzまで全振幅の 2%

以内の角度精度が得られていることが分かった。
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図 5.9:円偏光解析実験に用いたX線光学系。第一移相子はガルバノスキャナーで駆動されており、
第二移相子 (位相補償板)はステッピングモーターステージで角度調整を行う。直線検光子は方位
角 (χ)の調整とロッキングスキャン (φ)が行える。

5.3 kHz円偏光スイッチング実験

5.3.1 X線偏光光学系および同期測定系

ガルバノスキャナーによる高速円偏光スイッチングの性能評価のため、SPring-8 BL29XU

ビームラインでの円偏光解析実験を行った。実験に用いた X線光学系を図 5.9に、実験
装置の写真を図 5.10に示す。用いた光学系は文献 [8]、[9] に報告されているものと原理
的に同じである。真空封止アンジュレーターからの X線を、Si 111二結晶分光器により
8388 eVの X線に単色化して用いた。単色X線の角度発散は垂直方向が 3′′、水平方向が
8′′ (FWHM)であり、エネルギーバンド幅は ∆E/E = 2× 10−4であった。
この光学系では二枚の透過型移相子を用いている。第一の移相子には 0.7 mm厚のダイ
ヤモンド (111)結晶を用いた。この結晶はガルバノスキャナーで駆動され、高速に交番
する右回りおよび左回り円偏光の生成に用いる。散乱面を入射直線偏光の振動面から 45

度傾けた、22̄0透過ラウエ配置で使用した。第二の移相子には 1.0 mm厚のダイヤモンド
(001)結晶を 220透過ラウエ配置で用いることにより、π/2位相補償板として使用した。
第二移相子結晶の 1̄10方向と第一移相子結晶の 112̄方向が直交する配置を採ることによ
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図 5.10:円偏光解析実験の装置。

り、入射光のエネルギー広がりによる位相補償の低下を最小にした [10,11]。移相子の下
流に Si 333直線検光子を χ-φゴニオメーター上に配置した。用いた 8388 eVのX線に対
する Si 333反射の Bragg角はちょうど 45度となり、理想的な直線検光子としてはたらく。
このように位相補償板と直線検光子を組み合わせることにより、通常の直線偏光解析と同
じ手順で円偏光解析を行うことができる [8,9]。この光学系を用いて、第一移相子に入射
する単色X線が 99.99%の偏光度をもつ水平直線偏光であることを前もって確認した。直
線検光子の反射強度の測定には Si PINフォトダイオードを用いた。フォトダイオードの
出力電流は電流アンプ (KEITHLEY 428、立ち上がり時間 10µs)を用いて電圧信号に変換
され、V/Fコンバータを通してパルス列に変換されたのち、結晶振動の評価に用いたのと
同じ同期計数回路 (図 5.3)で計数された。
図 5.11に円偏光スイッチング時のフォトダイオード出力波形 (A)を示す。このとき、右
回りと左回りの円偏光に対する消光比が最大になるように直線検光子のアジマス角 φを
設定した。スイッチング周波数は 1 kHzであり、円偏光のヘリシティが 250µsごとに切
り替わっている。また、円偏光度も非常に高いことが分かる。
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図 5.11: A: 1 kHzでの円偏光スイッチング時の偏光解析結晶からの反射光強度。B, C:右回りおよ
び左回り円偏光に対するカウンタゲート信号。D:ガルバノスキャナーの角度モニター出力 (アン
プにより増幅した後の信号)。

5.3.2 偏光スイッチング性能

高速円偏光スイッチング時に得られる左右円偏光の Stokesパラメータ を図 5.12に示
す。Stokesパラメータの全ての成分、S1/S0、S2/S0、および S3/S0 を、dc (移相子静止)

から 3 kHzまでの範囲で決定した。白丸が右回り、黒丸が左回りの円偏光に対するStokes

パラメータを表す。
円偏光成分 S3/S0の測定には、位相補償板 (第二移相子)を Si 333直線検光子とともに

用いた。一方、直線偏光成分 S1/S0、S2/S0の測定時には位相補償板を光軸から外し、直
線検光子のみを使用した。ガルバノスキャナーによる第一移相子の振動の振幅はおよそ
55.5′′に固定した。完全に単色かつ平行なX線に対して λ/4波長板となるオフセット角は
54.6′′である。今回用いた振幅の値は、実際のエネルギー広がりをもつ発散光に対して円
偏光度が最大となるように調整した。測定中の振動振幅の変動は ±1.5′′以内であり、振動
の中心の変位は 0.5′′ よりも小さく抑えられていた。これらの角度変動は今回用いた移相
子の角度受け入れ幅よりも十分小さい。
図 5.12(a)に円偏光成分 S3/S0を示す。右回りと左回りの円偏光の比較を容易にするた
めに、図には S3/S0の絶対値をプロットしてある。元のデータでは、左右の円偏光に対し
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図 5.12:円偏光スイッチング時の Stokesパラメータ。白丸は正のオフセット角 (右回り円偏光)、黒
丸は負のオフセット角 (左回り円偏光)に対する結果を示す。比較のため、S3/S0成分 (a)のみ絶対
値を示す。
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て逆符号のS3/S0の値が確かに得られている。得られた S3/S0の周波数依存性は dcから
1 kHzまで完全にフラットであり、この領域での円偏光度は S3/S0 = ±0.98と非常に高い。
また、左右円偏光に対する円偏光度の絶対値が実験誤差内でよく一致している。2 kHz以
上では円偏光度はやや低下するものの、2 kHzで ±0.97、3 kHzで ±0.94と依然として高
い値を保っている。この結果から、1 kHz以上での高速ヘリシティ切り替えにおいても、
ほぼ完全な円偏光が生成されていることが分かった。
図 5.12(b)に示した直線偏光成分 S1/S0は 2 kHzまでほぼ周波数に依存していない。た
だし、左右の円偏光に対してことなる正の値が得られている。これは、移相子振動の振幅
が λ/4波長板の条件よりもわずかに大きく、かつ振動の中心がわずかにずれていたため
と考えられる。3 kHzでは S1/S0の測定値は左右円偏光ともそれ以下の周波数から大きく
変化し、エラーバーも大きくなっている。これはおそらく 3 kHzでの振動が不安定になっ
ていることによるものであると考えられる。ただし、この不安定性は 5.2.2節の振動試験
では観測されなかった。
図 5.12(c)の 45度偏光成分 S2/S0 の値は全周波数領域にわたって一定であった。しか
し、3 kHzでは S1/S0の結果と同様に大きなエラーバーを伴っており、3 kHzでは移相子
結晶の振動が不安定になることを示唆している。観測された S2/S0 の値は左右円偏光に
対して逆符号であり、これは σおよび π偏光に対する第一移相子の透過率の差によって
生じていると考えられる。
円偏光スイッチング時の偏光解析測定から、ダイヤモンド移相子をガルバノスキャナー
で駆動することにより 2 kHzまでの高速円偏光スイッチングが可能であり、得られる円偏
光度も非常に高いことが示された。5.1節で述べた、高い周波数を用いることによる変調
測定の一般的なメリットに加えて、放射光を用いる測定では kHz領域の変調分光によっ
てさらなるメリットがもたらされる。SPring-8ビームラインで得られる放射光 X線の強
度および位置の変動は、100 Hz以上の周波数領域ではそれ以下の周波数に比べて小さい。
蓄積リングの軌道が 100 Hz以上の周波数ではよく安定しており [12]。かつビームライン
光学系の振動や冷却水、真空ポンプの振動もその周波数領域では小さく押さえ込まれてい
ることがその理由である。

1章で述べたように、X線の偏光状態を高速に切り替えるために様々なタイプの挿入光
源が開発されてきた。しかし、kHz領域での円偏光スイッチングを達成している挿入光源
は現在のところ存在しない。その上、今回開発した高速偏光スイッチングシステムは、可
変偏光挿入光源に対するメリットをそれ以外にもいくつも持っている。

• 偏光状態のスイッチングを行っても、蓄積リングの電子軌道に全く影響を与えない。
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• 他の X線光学素子による偏光解消効果を受けない [4,13]。

• 導入に必要なコストがずっと低い。

さらに、比較的広いエネルギー範囲で利用可能であるというX線移相子の利点 [13,14]が、
本システムにおいても同様に得られる。

5.3.3 問題点

この高速円偏光スイッチングシステムにも、いくつかの欠点や問題点が存在する。一
つは、ガルバノスキャナーで駆動可能な慣性負荷が 200 mg·cm2に制限されているため、
取り付けられる結晶の大きさに上限があるという点である。この制限以上の大きな結晶
を駆動しようとすれば、利用できる振動周波数は kHzよりも低くなるだろう。幸いにも
SPring-8のアンジュレーター光のビームサイズは十分小さく、ダイヤモンド結晶の大きさ
も小さくてすむため、現状では結晶のサイズは大きな問題にはなっていない。しかし、エ
ネルギー変調分光 (6章) [15]のために Siのチャンネルカット結晶をガルバノスキャナー
で高速に振動させる場合には、適切な大きさの結晶を準備する必要がある。
もうひとつの問題は、移相子結晶の交換が簡便に行えないことである。最大限効率よ
く円偏光を得るには、入射 X線のエネルギーに対して適切な厚さの移相子結晶を用いる
必要がある。ガルバノスキャナーの回転軸への移相子結晶の固定は、エポキシ系接着剤に
よって行っている。この方法によれば高速振動時の慣性負荷にも耐えうる強度が得られる
が、結晶の交換を簡便に行うことができない。このことは実験に用いる X線エネルギー
を大きく変更する際に問題となる。そこで、ガルバノスキャナーを移相子結晶の数だけ用
意し、各厚さの結晶それぞれに専用のスキャナーを用いることを検討している。X線エネ
ルギーを変更する際には、ガルバノスキャナーごと交換することにすればよい。ダイヤモ
ンド結晶の価格に対して、ガルバノスキャナー一台の価格は 1/10程度であるため、この
方法は有効であると考えられる。補足であるが、ガルバノスキャナー一式はピエゾステー
ジ一式のやはり 1/10の価格で購入できる。

5.4 kHz円偏光変調を用いたXMCD測定
新たに開発した高速円偏光スイッチングを用いて、円偏光変調 XMCDの測定を試みた。
試料には CuFe2O4を用いた。この試料のXMCD信号は 10−4台と小さく、高速円偏光変調



90 第 5章 kHz領域の X線円偏光スイッチング

の採用による測定精度の評価に適している。図 5.13に、 1 kHzの円偏光変調周波数を用
いて得られた XMCD スペクトルを示す。データ点 120点から成るスペクトル１本につい
ての測定時間は 25分である。ロックインアンプの時定数は 1秒であった。X線の入射方
向に反平行および平行な二種類の磁場方向に対するスペクトルはきれいに反転しており、
確かにXMCD信号が得られていることがわかる。同じ測定時間で比較した場合のS/N比
は、ピエゾ素子を 40 Hzで用いた従来の円偏光変調法よりも改善された。しかし、本来
XMCD 信号が観測されないはずの吸収端よりも低エネルギーの領域 (7090∼7107 eV)に
6× 10−4程度のバックグラウンドが見られた。このバックグラウンドは外部磁場の反転に
よって符号を変えず、またそのエネルギー依存性はXASスペクトルの形状によく似てい
る。これは測定系に起因するバックグラウンドであり、ロックイン検出に用いた回路系が
kHz変調に十分な周波数特性を持っていないためであると考えられる。特に対数アンプの
周波数特性の改善が課題である。正負の磁場方向に対するXMCDスペクトルの差分を取
ることにより、バックグラウンドを含まないスペクトルを得ることができる。このように
して得られたスペクトルは、ピエゾ素子による従来の円偏光変調法で測定したXMCDス
ペクトルとよく一致した。
図 5.14に示すのは、高速円偏光スイッチングによる XMCD測定の統計精度を、10 Hz

から 2 kHzの変調周波数に対して評価した結果である。各周波数で測定したXMCDスペ
クトルの標準偏差をプロットしてある。比較のため、ピエゾ素子による 40 Hzでの円偏
光変調法の結果を白い菱形で示す。40 Hzでのガルバノスキャナーとピエゾ素子のデー
タはよく一致している。ガルバノスキャナーを用いた 1 kHzあるいは 2 kHzの変調周波
数では、XMCD データのばらつきは 40 Hzでのデータの半分以下に減少している。この
ように、高い変調周波数を用いることによる XMCD 測定の統計精度の改善が見られた。
XMCD測定の統計精度の周波数依存性は、入射X線強度のパワースペクトルにほぼ一致
した。この結果は、入射X線の変動が少ない周波数を変調周波数として選ぶことにより、
データのばらつきの少ない高精度な測定が行えることを示している。

5.5 kHz偏光スイッチングによって可能となる応用研究
kHz領域での円偏光スイッチングにより、XMCDをはじめとする偏光を用いた硬X線分
光研究の新たな展開が期待される。高速偏光スイッチングの第一のメリットは、変調周波
数を選択することによりより低ノイズ、高感度な測定が可能となることである。XMCD測
定の S/N比および検出限界がさらに向上できると考えられる。現在すでに研究が始まって
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図 5.13: 1 kHzでの円偏光変調により測定した XMCDスペクトル。試料には CuFe2O4を用い、Fe

K 吸収端で測定を行った。上図の白丸 (黒丸)は入射 X線と反平行 (平行)な外部磁場を試料に印加
して測定した XMCD スペクトルを示す。点線はこれら二本の XMCDスペクトルの平均で表され
る磁場に依存しないバックグラウンドを示す。

いる磁性薄膜や多層膜、および希薄磁性試料に対するXMCDや元素別磁化の測定 [16–18]

をより高感度で行える。さらには磁性/非磁性元素の界面に誘起された磁気モーメントの
測定 [19]、あるいは常磁性磁化率の元素選択的測定への応用も試みたい。
もうひとつには、時分割測定への応用が考えられる。XMCDは左右円偏光に対するシ

グナルの差分を取ることにより測定される。そのため、ヘリシティ切り替えよりも速い時
間変化をもつ現象は原理的に観測できない。今回実現した 2 kHzの円偏光スイッチングを
用いることにより、ミリ秒オーダーでの時間分解XMCD測定、あるいは磁気散乱測定が
可能である。さらには、結像型X線光学系および高速CCD等の画像検出器と組み合わせ
ることにより、顕微 XMCDの動画を得ることができる。1 kHzでの円偏光スイッチング
ならば、ビデオフレーム (33 ms)中に数十回の円偏光の交番が可能である。
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図 5.14:ガルバノスキャナー (白丸)とピエゾ振動台 (黒三角)での XMCD測定の統計精度の比較。
試料に入射する X線強度のパワースペクトルを実線で示す。

5.6 まとめ
ダイヤモンド結晶移相子の振動素子としてガルバノスキャナーを用いることにより、kHz

領域での高速円偏光スイッチング法を開発した。円偏光度測定の結果から、X線のエネ
ルギー 8388 eVにおいて dcから 2 kHzで円偏光度 97%以上の左右円偏光が得られるこ
とを示した。振動しているダイヤモンド結晶のロッキングカーブ測定により、ガルバノス
キャナーの振動の安定度や角度再現性を in situで評価し、結晶移相子の制御に十分な精
度と安定度を有していることを確認した。このガルバノスキャナーを用いて 2 kHzでの円
偏光変調 XMCD 測定を行った。入射 X線の強度変動や環境ノイズの少ない kHzの周波
数領域で変調を行うことにより、40 Hzでの円偏光変調法と比べ、測定精度がさらに数倍
高められることを示した。今回開発した高速円偏光スイッチング法を用いることにより、
XMCD測定においてより精密なデータが得られる。これまで統計精度や検出感度の限界
のために実施が困難であった、希薄磁性材料、磁性薄膜、多層膜についてのXMCDある
いは元素別磁化測定、さらには非磁性材料中に誘起された磁気モーメントの観測等への応
用が期待できる。
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第6章 エネルギー変調分光法

6.1 はじめに
3章で述べた円偏光変調法 [1–3]は、ダイヤモンド移相子をピエゾ素子で振動させるこ
とによる X線の偏光状態の変調と、ロックイン検出法とを組み合わせることで実現され
た。移相子を別の機能をもつ光学素子に置き換えることで X線の他のパラメーターの変調
が行えれば、X線変調分光の新たな手法の開発につながる。高い輝度と平行度をもつ第三
世代放射光源を使えば、多数の結晶を並べた複雑な光学系を用いることなく、最低限の枚
数の反射面により目的のパラメーターの変調を行う光学系を構築することが可能である。
その際に光学系によるX線強度のロスが少なくてすむことは強調されるべき利点である。
この章ではX線領域のエネルギー (波長)変調分光法 [4] について述べる。この手法は、
円偏光変調法の移相子を高分解能モノクロメーターで置き換えることにより開発された。
ピエゾ素子による結晶振動台、位相敏感検出のための測定回路系は全て円偏光変調法と同
じシステムが利用できる。

6.2 装置
図 6.1にエネルギー変調 XAFS測定のセットアップ [4]を示す。また、図 6.2に装置の
写真を示す。ビームライン光学系の最下流に、Si 331チャンネルカット結晶を第二モノク
ロメーターとして設置した。図 6.2(b)に示すように、チャンネルカット結晶をピエゾ振動
台 (3.2.2節)上に取り付け、回折条件の前後で 40 Hzで振動させた。図 2.5(b)に Du Mond

図で示したように、Si 331反射によって第一モノクロのエネルギー幅のうちの一部分が切
り取られ、切り取るエネルギーの中心はチャンネルカット結晶の角度によって変化する。
したがって、チャンネルカット結晶からの回折 X線のエネルギー、すなわち試料に入射
する X線のエネルギーは結晶の振動と同じ周波数 40 Hzで変調される。
変調信号を検出するためのエレクトロニクスについては、円偏光変調 XMCD測定 (3.2.1

節) と同じく、ロックインアンプ (EG&G PARC 5210A)の前段に対数演算回路 (3.2.3節)
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図 6.1:エネルギー変調 XAFS測定のセットアップ。
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図 6.2:エネルギー変調 XAFS測定のセットアップ。(a)第二モノクロメーター結晶と、入射光およ
び試料透過光強度測定用の二台のイオンチェンバー。その間に試料が置かれている。(b)ピエゾ振
動ステージ上の第二モノクロメーター (Si 331チャンネルカット結晶)。実験は SPring-8 BL29XU

理研ビームラインで行った。
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を用いた。入射光および透過光強度は、電流アンプ (KEITHLEY 428)によって電圧信号
に変換されたのちに、対数演算回路によって吸収係数 µtに比例する電圧信号に変換され
る。ロックインアンプを用いることで、エネルギー変調の周波数に同期した吸収係数のエ
ネルギー微分信号 d(µt)/dEが直接に得られる。
ロックインアンプの前段に対数演算回路を用いることで、試料への入射光 (I0)と透過光

強度 (I )に共通に含まれる強度変動の影響を取り去ることができる。図 2.6に示したよう
に、Si 331第二モノクロメーターのロッキングカーブの低角側および高角側の肩からの反
射を使ってエネルギーを変調している。ロッキングカーブの形状は必ずしも左右対称では
ないために、両肩での反射光強度には差があり、その結果試料への入射光強度が数%変化
することは避けられない。しかもこの強度変化はエネルギー変調に完全に同期している。
したがって、もし対数演算回路を通さずに直接ロックインアンプでエネルギー変調信号を
検出しようとすれば、観測したいエネルギー微分信号よりもずっと大きな強度変調の信号
がバックグラウンドとして乗ってきてしまう。対数演算回路を用いることにより、I0と I

に共通の強度変動をうまくキャンセルすることができている。このように、円偏光変調法
と同様に、エネルギー変調法でも対数演算回路は重要な役割を果たしている。

6.3 エネルギー微分 XAFS測定への応用

6.3.1 MnO、MnF2におけるエネルギー変調XAFSスペクトル

エネルギー変調分光法を用いて、MnOのMn K吸収端のエネルギー微分 XAFS測定を
行った。実験は SPring-8 BL29XU理研ビームライン [5] において透過法で行った。MnO

試料は試薬メーカーから購入した粉末をスコッチテープに一様に塗布して使用した。粉末
の粒径は 15µm以下である。
図 6.3(a)に、測定されたエネルギー微分吸収スペクトル d(µt)/dE (白丸)を示す。エネル

ギーステップは 0.5 eV、プレエッジ領域 (6.5350–6.5416 keV)では0.1 eVのステップで測定
した。各エネルギー点ごとにチャンネルカット結晶の振動中心が回折角と一致するよう、ピ
エゾ振動台を載せた回転ステージを制御した。全エネルギー範囲を通じて、チャンネルカッ
ト結晶の振動幅は∆θ = ±8秒とした。(2.20)式から、この角度振幅は ∆E = ±0.2 eVのエ
ネルギー変化に相当する。エネルギー変調にともなうビーム位置の変動1はおよそ ±0.3 µm

1チャンネルカット結晶の二結晶間の距離を Dとすると、結晶の角度変化 ∆θにともなう反射 X 線ビー
ムの上下位置変動は、2D sinθ · ∆θで与えられる。
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図 6.3: (a)エネルギー変調法を用いて測定した、MnO粉末試料の Mn K 吸収端におけるエネル
ギー微分 XAFSスペクトル、d(µt)/dE (白丸)。細い実線は通常の XANESスペクトルの数値微分。
(b)通常の XAFSスペクトル。(c)プレエッジピークの微細構造。

であり、用いた入射X線のビームサイズ 1× 1 mmよりも十分小さい。粒径の細かい粉末
を一様に塗布した試料を準備したため、ビーム位置の変動に起因する偽の信号は無視でき
ると考えられる。ロックインアンプの時定数は 1秒であり、1エネルギー点につき 10秒
間の積算 (200 msおきに 17 msのサンプリングタイムでの取り込み)を行った。図 6.3(b)

に実線で示したのは通常の XANESスペクトル µtである。この測定の際にも Si 331高分
解能モノクロメーターを使用した。

XANESスペクトルをX線のエネルギーに対して数値微分したスペクトルを、図 6.3(a)

に実線で示し、エネルギー変調スペクトルと比較する。エネルギー変調スペクトルに対し
ては、エネルギー切り替えのデューティー比 50%および対数演算回路のゲインに対する
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補正を行っている。エネルギー変調法を用いた測定スペクトルと数値微分によるスペクト
ルとは非常に良く一致している。また、この図では分かりにくいが、エネルギー変調スペ
クトルの方が S/N比が高い。
プレエッジ領域のスペクトルを挿入図 6.3(c)に示す。白丸はエネルギー変調スペクト

ル、実線は通常のXANESスペクトルである。XANESスペクトルでは、真ん中のへこみ
によってプレエッジピークが二つのピーク構造から成ることが分かる。一方の変調スペク
トルでは、二つの分散型が重なっている構造が明確に得られており、元のXANESの構造
が二つのピークから成ることがより明らかである。矢印で示した分散型構造の中心のエネ
ルギーから、それぞれのピークの遷移エネルギーをより精度良く決定することができる。
従来の多くのXAFS測定ではエネルギー分解能が十分でなかったため、MnOのプレピー
クはこれまで１つのピークであると報告されていた [6]。エネルギー変調法を用いた測定
により、プレエッジの構造が 2つのピークから形成されていることが明瞭に観測された。
これは、第二モノクロメーターとして用いた Si 331結晶の高いエネルギー分解能によっ
てもたらされた結果である。Si 111と Si 331の (+,+)配置の光学系対して動力学回折理
論を用いると、試料に入射するX線のエネルギーバンド幅は 0.27 eVと見積もることがで
きる。変調法はエネルギー分解能には直接寄与してはいないが、測定の S/N比の改善に
は大きく寄与している。このことについては 6.3.2節で改めて議論する。
同様な測定をMnF2粉末試料についても行った。図 6.4にMnF2のエネルギー変調スペ

クトルを示す。MnOとよく似た構造がプレエッジに観測され、やはり 2つのピークに分
離できた。この構造は 4結晶モノクロメーターを用いた高分解能 XAFS測定によりすで
に報告されており [7]、Mnの 1s準位から結晶場分裂した 3d準位への電気四重極子遷移
と同定されている。われわれの方法のメリットは、エネルギー変調法による微分スペクト
ルを用いることでピークの分離がより確実になり、遷移エネルギーを正確に同定すること
ができることである。
この点を強調するために、微分スペクトルを用いたピーク分離の方法を図 6.5に示す。

この図では、半値全幅 0.8 eVのローレンツ関数で表される二つの吸収ピークが 1.0 eVだ
け離れて存在し、高エネルギー側にあるメインの吸収の裾野に重っている状況をシミュ
レーションしている。元のスペクトル図 6.5(a)では、二つのピークの合成として表され
るスペクトル (太い実線)はかろうじて二個の山として認識できる。しかし、メインの吸
収の斜めの裾のために、真のピーク位置を判断することは難しい。また、ピーク同士の重
なりのために、ピーク間のエネルギーが実際よりも狭く見える。エネルギーについての一
階微分スペクトルを図 6.5(b)に示す。微分を行うことにより、二つのピークはそれぞれ分
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図 6.4: (a)エネルギー変調法を用いて測定した、MnF2 粉末試料の Mn K 吸収端におけるエネル
ギー微分 XAFSスペクトル、d(µt)/dE (白丸)。細い実線は通常の XANESスペクトルの数値微分。
(b)通常の XAFSスペクトル。(c)プレエッジピークの微細構造。

散型のスペクトルとなり、合成スペクトル (太い実線)はこれらの分散型の和として与え
られる。合成スペクトルから元のスペクトルのそれぞれの中心エネルギーを推測するこ
とは容易である。図 6.5(c)の二階微分スペクトルでは、合成スペクトルから元のスペク
トルの中心エネルギーを決定することがさらに容易かつ正確に行うことができる。通常
の XAFS測定データを数値微分することによって、このような解析が可能な場合もある。
しかし、数値微分を適用するにはデータ点のばらつきが微分処理後にも目立たないことが
必要である。データ点のばらつきは微分の回数にともない顕著になるため、二階微分を用
いて精度よくピーク分離を行うには、元のスペクトルにとりわけ高い S/N比が要求され
る。希薄系試料について高エネルギー分解能の光学系を用いた測定においては、解析に十
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図 6.5:近接した二つのピーク構造から成るスペクトルの例。(a)元のXAFSスペクトル。幅 0.8 eV

のローレンツ型のピークが 1.0 eVだけ離れて重なっている。(b)エネルギーについて一階微分した
スペクトル。(c)二階微分スペクトル。

分な統計精度のスペクトルを得るには相当の測定時間を要する。エネルギー変調分光法を
用いることにより、エネルギーに対する一階微分スペクトルを直接に、かつ精度良く測定
することができる。そのデータから二階微分スペクトルを得るには数値微分を一度行うだ
けでよい。したがって、エネルギー変調分光法はスペクトルの微細構造の観測、およびそ
のピーク分離のための有力な手法となる。とりわけ、温度や圧力等の条件に対する吸収ス
ペクトルの細かな変化を精度良く追跡したり、あるいは希薄試料のXAFS研究に威力を発
揮すると考えられる。
エネルギー変調XAFS測定のバックグラウンドレベルを見積もるために、試料なしでの

測定を行った。その結果を図 6.6に示す。一点あたりの積算時間やロックインアンプの時
定数などは、MnO (図 6.3)およびMnF2 (図 6.4)のスペクトル測定時と同じ条件を用いた。
その結果得られたバックグラウンドは、振幅 1×10−3 eV−1のノイズが、測定エネルギー範
囲の両端で 1.5×10−3 eV−1の傾きをもつベースライン上に乗っているようなスペクトルと
なった。この結果から、透過法でのエネルギー変調XAFS測定の検出限界は、∼ 10−3 eV−1

と見積もることができる。

6.3.2 希薄試料への応用

希薄試料に対するエネルギー変調分光法の有効性を評価するために、γ-Fe2O3試料中の
Mn不純物、および BNで希釈した KMnO4試料について高エネルギー分解能 XAFS測定
を行った。試薬として販売されている γ-Fe2O3粉末中には、Mnや Coなどの不純物が微
量に含まれている。試料として用いたのは高純度化学製の γ-Fe2O3粉末である。粉末試薬
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図 6.6:エネルギー変調 XAFS測定のバックグラウンドレベル。試料なしでの測定により評価した。

を直径 6 mm×厚さ 1 mmのペレット状にプレスした試料を用いた。不純物として含まれ
るMnの濃度は 0.1%程度であり、これは XAFSのエッジジャンプから見積もった。測定
は蛍光 X線電離箱 (Lytle検出器)を用いた蛍光法で行った。電離箱の印加電圧は −100 V

である。この測定に用いた電離箱は 7章で述べる高速な 17グリッド型ではなく、応答速
度の遅い 3グリッド型である。そのため、5 Hzのエネルギー変調周波数で測定を行った。
図 6.7に、Mn K吸収端でのエネルギー変調 XAFSスペクトルを示す。ロックインアン
プの時定数は 1秒であり、各エネルギー点ごとに 10秒間の積算を行った。エネルギー変
調スペクトル (a)は、通常の XAFSスペクトル (b)の構造とよく対応している。6535 eV

のプレピークの構造もはっきりと観測されている。蛍光 X線電離箱とエネルギー変調法
を組み合わせることにより、希薄試料でのエネルギー変調 XAFS測定が行えることが示
された。
上に示した γ-Fe2O3の結果では、エネルギー変調スペクトルと通常の XAFSスペクト
ルのどちらが高い精度が得られているのか一概には判断しがたい。そこで、より希薄な
試料を用いて測定精度の比較を行った。評価に用いたのは、KMnO4粉末を BNで希釈し
た試料である。同じく直径 6 mm×厚さ 1 mmのペレットに整形して使用した。KMnO4

のMn K吸収端でのXAFSスペクトルには、プレエッジ領域に鋭いピークが観測され、分
光器のエネルギー分解能の評価に用いられることがある。このプレピーク構造について
エネルギー変調XAFS測定を行った。濃度の異なる 5種類の試料についての結果を図 6.8

に示す。BNに対するKMnO4の濃度はそれぞれの試料について、1.7、0.38、0.06、0.04、
0.015 wt%である。これらの濃度は試料を希釈するときの混合比 (仕込量)である。Mnの
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図 6.7: (a)γ-Fe2O3試料中に 0.1%程度含まれているMn不純物のエネルギー変調 XAFSスペクト
ル。蛍光 X線電離箱を検出器とし、Mn K吸収端で蛍光法で測定を行った。(b)通常の蛍光 XAFS

スペクトル。

蛍光強度はこの混合比によく一致した。図 6.8(a)が通常の XAFSスペクトル、図 6.8(b)が
エネルギー変調スペクトルである。γ-Fe2O3 の場合と同じく蛍光 X線電離箱を用いた蛍
光法での測定を行った。測定条件も全く同じである。XAFSスペクトルで見られるピーク
構造が、エネルギー変調スペクトルでは分散型の構造として観測されている。XAFSスペ
クトルでは、濃度 0.04 wt%の試料まではピーク構造が観測されているが、一番濃度の薄
い 0.015 wt%の試料ではノイズに埋もれてしまい、ピークとは認識できない。一方、エネ
ルギー変調スペクトルでは、0.015 wt%の試料でもはっきりとした分散型が観測されてお
り、確かにスペクトルの構造だと判別できる。この結果から明らかなように、希薄試料に
対してエネルギー変調分光を用いることにより、通常の XAFS測定よりも高い S/N比の
スペクトルを得ることができる。
観測されたピーク、および分散型構造のエネルギー幅は Si 311二結晶分光器による同試

料のスペクトルと同じ程度であった。エネルギー変調分光では第二モノクロとして Si 331

結晶を用いており、Si 311二結晶分光器よりも高いエネルギー分解能が得られているはず
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図 6.8: (a) BN粉末で希釈した、KMnO4試料の蛍光 XAFSスペクトル、および (b)エネルギー変
調 XAFSスペクトル。

である。従って、プレエッジピークの元々の幅よりも高いエネルギー分解能での測定が行
えていると考えられる。

6.4 まとめ
円偏光変調分光法で光学素子として用いたダイヤモンド移相子を、Siのチャンネルカッ

ト結晶で置き換えることにより、硬 X線領域でのエネルギー (波長)変調分光法を開発し
た。Si 331チャンネルカット結晶を高分解能モノクロメーターとして使用し、ピエゾ素子
でチャンネルカット結晶を振動させることにより、試料への入射 X線のエネルギーを変
調した。入射 X線のエネルギー変調に同期した試料の吸収強度の変化を、ロックインア
ンプを用いて位相敏感検出することにより、エネルギー微分 XAFSスペクトルを直接測
定することができた。MnOおよびMnF2試料のMn K吸収端でのエネルギー変調スペク
トルにより、確かにXAFSスペクトルのエネルギー微分スペクトルが得られていることを
確認し、またプレピークの微細構造の分離が精度良く行えることを示した。微分スペクト
ルのエネルギー分解能は 270 meVであり、10秒間の積算時間で検出可能なスペクトルの



参考文献 105

微係数は、1× 10−3 eV−1であった。蛍光 X線電離箱と組み合わせることで蛍光法での測
定を行い、γ-Fe2O3試薬中に 0.1%程度含まれるMn不純物へ適用が可能なことを示した。
0.015 wt% (150 ppm)の KMnO4試料に対してエネルギー変調法が十分適用可能であるこ
とを示し、同じエネルギー分解能で比較した場合、通常の XAFS測定よりも高い S/N比
が得られることを実証した。
本章では Mn K吸収端での測定結果を示したが、X線エネルギーの変更は容易であり、
他の吸収端での測定も行うことができる。測定エネルギー領域を大きく変える場合には、
第二モノクロを別の反射面をもつチャンネルカット結晶に交換する必要がある。
本研究で開発したエネルギー変調分光法により、微量試料や希薄試料における高エネル
ギー分解能 XAFS測定を従来よりも高い精度で行うことが可能となった。この方法によ
り、相転移に伴うXAFSスペクトルの変化を観測したり、温度や圧力等の外部条件による
XAFSスペクトルの細かな変化を詳細に追跡することが可能となる。また、高精度な反射
率測定への応用も考えられる。
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第7章 変調法による蛍光XAFS/XMCD法
の開発

7.1 はじめに—蛍光法でのX線変調分光法と高速な蛍光X線
検出器の必要性

第 3章および第 6章で述べたX線変調分光法の開発の当初には、透過法でのXMCDや
XAFS測定を対象としていた。これまでに行われた円偏光変調法による XMCD研究も、
透過法での測定にほぼ限られている [1–14]。しかし、試料によっては透過法よりも蛍光法
での測定が効果的な場合がある。たとえば、観察したい元素の濃度が希薄な試料や、薄膜
試料では蛍光法を用いることで測定感度やS/N比を向上させることができる。この蛍光法
のメリットは従来のXAFSやXMCD測定でも活用されてきたが、変調分光法と蛍光法を
組み合わせることによりさらに高感度かつ高精度な測定が可能となる。
また磁性材料の評価というXMCDの応用に関しては、磁気記録媒体や磁気ヘッド素子
として近年精力的に開発が進められている人工磁性薄膜や磁性多層膜、あるいは希薄磁性
材料に対して円偏光変調法による高感度XMCD測定を適用できれば、情報産業への貢献
が期待できる。このような人工磁性材料のほとんどは厚さ数ナノメートルの薄膜であり、
X線の吸収が大きい厚い基板上に成膜されている。そのため変調法を用いたとしても透過
法での測定は困難であり、蛍光配置での測定が適している。
しかし、蛍光法での変調分光測定を実現するには、蛍光X線検出器の応答速度の問題を

克服する必要がある。透過法での測定に使われる通常のイオンチェンバーは、2000 V/cm

程度の極板間電界を与えることにより、kHzから 10 kHzの周波数応答を得ることができ
る。一方で、現在利用可能な蛍光X線電離箱の応答周波数はたかだか数 Hzである。The

EXAFS Company製の 3グリッド型蛍光X線電離箱 [15,16]は、蛍光 XAFSや蛍光 XMCD

実験に広く利用されている。この検出器は大きな開口による広い蛍光取り込み角をもち、
低い暗電流と低ノイズ、高い安定性という、静的な特性に優れている。しかし時間応答は
遅く、数 10 Hzの変調周波数には追従できない。したがって、蛍光配置での変調分光の実
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現には高速な蛍光 X線電離箱の開発が不可欠である。
本章では、蛍光法によるX線変調分光測定の実現のために、速い応答速度を持つ 17グ
リッド型の蛍光X線電離箱の開発とその性能評価について述べる [17]。この 17グリッド
電離箱の時間応答 (rise/fall time)を放射光X線を使って評価した。その結果、従来の 3グ
リッド型電離箱と比べて一桁以上速い応答速度が得られることが分かった。

7.2 変調分光測定のための蛍光X線電離箱の開発

7.2.1 設計方針

電離箱の応答速度を決定する主要なパラメータのひとつに、極板間の電界が挙げられ
る。極板間の電界が高いほど電離イオンや電子の移動速度が上がり、応答速度が向上す
る。高い電界を得るため、以下の方針により電離箱の基本設計を行った。

(1) 極板間隔を縮小

(2) 極板枚数を追加

(3) 高電圧の印加が可能

(4) 放電対策

第一に、(1)極板間隔を狭めることで高電界が得られると同時に、イオンや電子が極板に
到達する時間を短縮できる。しかし、単に極板間隔を狭めるだけでは電離箱の長さが短く
なってしまい検出効率が低下するので、(2)極板の枚数を増やすことによりガスのX線吸
収長を確保することが必要である。さらに、(3)可能な限り高い印加電圧で動作させるこ
とで、極板間の電界をより高めることができる。このように極板間電界、印加電圧とも高
くすることで当然内部放電が起こりやすくなる。そのため、(4)放電を防ぐための構造や
絶縁材の工夫が特に重要となる。

7.2.2 17グリッド電離箱の構造

新たな高速蛍光X線電離箱の最低限の性能目標は、変調分光で使われる周波数である、
数 10 Hzで変化する入射 X線強度に対して十分な応答速度を達成することである。この
ためには、7.2.1節で述べたように、極板間の電界を最適化するとともに、内部放電を最
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表 7.1: 3グリッドおよび 17グリッド電離箱検出器の仕様。
3グリッド型 17グリッド型

極板枚数 (信号電極 +高圧電極) 3 (1+ 2) 17 (8+ 9)

極板間隔 (mm) 17 5

信号電極の材質 Ni メッシュ Al 蒸着マイラー膜
X線窓の開口 (mm2) φ86 77× 77

放電電圧 (Arガス) (V) 200 550

極板間電界 (kV/m)* 8.8 100

応答時間 (ms)* 4.5 0.13

*3 グリッド電離箱では 150 V、17グリッド電離箱では 500 Vの印加電圧での値。
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17

図 7.1:蛍光 X線電離箱の構造の比較。(a)従来の 3グリッド電離箱。高圧電極 (spacer grid)にはア
ルミ蒸着マイラー膜を、信号電極 (collector grid)には Ni メッシュを使用している。(b)新たに開発
した 17グリッド電離箱。高圧電極 (spacer grid,灰色)、信号電極 (collectro grid,白)ともにアルミ
蒸着マイラー膜を使用している。図中の寸法はmm。

小限に抑えることが必要である。表 7.1に、今回開発した 17グリッド電離箱と従来の 3

グリッド電離箱の仕様を示す。応答時間の実測値 (7.3.3節)もあわせて示す。
図 7.1に、17グリッド電離箱と従来の 3グリッド型電離箱の構造を比較して示す。 17

枚の極板のうち、白で示した 8枚が電離電流を取り出すための信号電極 (collector grid)で
あり、残りの灰色の 7枚の高圧電極 (spacer grids)に直流電圧を印加する。信号電極、高
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図 7.2: 17グリッド蛍光 X線電離箱。試料ボックス、ソーラースリットといった、既存の蛍光 X線
電離箱用のアクセサリが利用できる。
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圧電極ともに、厚さ 6 µmのマイラーの両面にAl を 500 nm蒸着した膜を用いており、高
い X線の透過率を実現している。第一番目の信号電極が X線入射窓を兼ねており、従来
の蛍光電離箱とほぼ等しい面積の入射開口を有している。極板は 5 mmの等間隔に並んで
おり、これは従来の 3グリッド型の 17 mmに比べて 3.4倍狭くなっている。このように
極板間隔を狭くすることにより、速い応答速度が得られる。極板間隔を狭くした分、電極
の枚数を増やすことで、17グリッド電離箱は従来の高エネルギー用 5グリッド電離箱と
同程度の 80 mmの吸収ガス長を確保している。
極板枚数を増やしたことで、極板自身による X線吸収によるロスが心配されるが、高

エネルギーの X線に対しては 17枚の極板による X線吸収は、Ar などの電離ガスによる
X線吸収よりも十分小さい。そのため、極板枚数を増やしたことによる検出効率の低下は
わずかである。一方で、ガスによる吸収の大きい低エネルギーX線に対しては 17枚もの
電極は必要なく、かえって電極によるX線吸収や漏れ電流によるノイズが心配される。そ
こで、本電離箱では BNCショートキャップの抜き差しにより使用する極板を独立に選択
できる構造を採用している。この構造により、低エネルギー X線を用いた測定では、入
射窓に近い数枚の極板のみを使用することが可能となる。
電離箱の部品の加工においては放電の原因となる尖鋭な箇所を徹底的に追放し、グリッ
ドの枠を固定するネジについても頭の尖った部分をなめらかに削って使用した。さらに、ア
ルミのグリッド枠や真ちゅうネジの頭を Delrinという絶縁体で覆う加工を施した。Delrin

は従来の電離箱に使われているテフロンよりも優れた絶縁特性を示す材料である。これら
の改良により、17グリッド電離箱は、従来の EXAFS Company製の電離箱よりも高い印
加電圧での使用が可能となった。図 7.2に 17グリッド電離箱の写真を示す。

7.3 性能評価

7.3.1 耐電圧試験

放射光を用いた電離箱の応答速度の評価に先立って、オフラインでの耐電圧試験を行っ
た。極板間の電界は印加電圧に比例するため、高い印加電圧により速い応答速度が得られ
る。したがって、できるだけ高い印加電圧で安定して使用できることが高速な電離箱の性
能として重要である。
耐電圧試験のセットアップを図 7.3に示す。電離箱に直流電圧を印加し、X 線を入射
しない状態での出力信号を観測した。電離箱内部で放電が起こると、波高 1 ∼ 2 nA、幅
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図 7.3: 17グリッド電離箱の耐電圧試験のセットアップ。

150µs程度の振動減衰波形が出力電流信号として表れる。電離箱の出力電流を電流アン
プ (KEITHLEY 428、109 V/A ゲイン、フィルターなし)で電圧信号に変換したのち、シン
グルチャンネルアナライザー (ORTEC 550A)により波高 0.5 V以上のパルスを弁別し、内
部放電によるパルスの数をカウンタ (ORTEC 974)で計数した。カウンタでの計測と同時
に、デジタルオシロスコープで放電波形を観測した。高圧電源には OKEN 714-1Fを用い
た。また、電離ガスとして Ar を一定流量で流して用いた。
放電の頻度と印加電圧の関係を図 7.4に示す。横軸は印加電圧、縦軸は 100秒あたりの

放電回数であり、500秒間の測定の平均値を示している。印加電圧が 400 Vまでは 100秒
あたりの放電回数は平均一回以下であり、500 Vでは 3.4回であった。印加電圧を 550 V

に上げると、放電が顕著に起こるようになり、550∼ 650 Vの範囲では印加電圧に比例し
て放電回数が増加した。この結果から、17グリッド電離箱は 500 Vの印加電圧までは内
部放電によるノイズがほとんど観測されず、安定して使用できることが分かった。従来の
3グリッド電離箱についても同様の耐電圧試験を行った。その結果、3グリッド電離箱で
は、200 Vまでの印加電圧では安定に使用できるが、それ以上の電圧では内部放電が観測
された。

7.3.2 放射光実験のセットアップ

続いて、放射光を用いて蛍光X線電離箱の応答速度の評価を行った。強度が矩形波の時
間変化をする X線を電離箱に入射し、そのときの出力波形から応答速度を評価した。従
来の 3グリッド電離箱と今回開発した 17グリッド電離箱に対して測定を行い、両者の応
答速度を比較した。
測定はSPring-8のBL39XUビームラインで行った。実験配置を図 7.5に示す。モノクロ
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図 7.4: 17グリッド電離箱の耐電圧試験の結果。
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図 7.5:蛍光 X線電離箱の時間応答測定のための実験配置。
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メーターで単色化した X線を、0.7 mm厚の真ちゅう製ブレードをもつ光学チョッパーで
矩形波的に強度変調し、厚さ 0.1 mmの Cu試料に入射した。用いた X線のエネルギーは、
Cu K吸収端より 10 eV高い 8998 eVである。このようにすることで、電離箱に矩形波の
強度変化をもつ Cu K線を入射した。矩形波のデューティー比はほぼ 100%であった。二
つの電離箱の応答速度には大きな差があるため、3グリッド電離箱の測定には 10 Hz、17

グリッド電離箱の測定には 100 Hzで強度変調を行った。電離箱には一定量の Ar ガスを
流して測定を行った。
電離箱からの出力電流は、電流アンプ (KEITHLEY 428、108 V/Aゲイン、フィルターな

し)で電流電圧変換したのちに、A/Dコンバーターボード (National Instruments PCI-MIO-

16-XE-50)を介してパーソナルコンピューター (PC)に取り込んだ。A/Dコンバーターの
サンプリング間隔は 50µsとした。

7.3.3 応答速度

印加電圧に対する電離箱の出力波形の変化を図 7.6に示す。図 7.6(a)が従来の 3グリッ
ド電離箱に対する結果であり、図 7.6(b)は新たに開発した 17グリッド電離箱の結果であ
る。この測定では、17グリッド電離箱は 17枚の極板全てを使用している。グラフの縦軸
は電流アンプの出力電圧であり、10周期分の波形を平均したデータを示している。印加
電圧が高いほど、立ち上がりおよび立ち下がりの波形が鋭くなっている。また、この波形
から、矩形波の立ち上がり、立ち下がりの強度変化に対する電離箱の応答は二段階の過程
から成っていることがわかる。速い応答は吸収ガスから電離された電子の移動電流による
ものであり、遅い応答は正イオンの移動電流によるものである。蛍光 X線電離箱のこれ
らの応答波形は、透過測定や入射 X線強度モニターとして広く使われている、平行平板
電極の電離箱の典型的な過渡応答波形 [18]とよく一致している。電離箱の実効的な時間
応答を評価するには、イオンの移動による遅い過程のみを考慮すれば十分である。この解
析には、RCローパスフィルターによる等価回路 (図 7.7)を用いることでよい近似が得ら
れる。このモデルを用いると、入射 X線の立ち上がりエッジに対する時間応答Rr(t)、お
よび立ち下がりエッジに対する応答 Rf (t)は次式で与えられる。

Rr(t) = Rr(∞)[1 − exp(−t/τr)] (7.1)

Rf (t) = Rf (0) exp(−t/τf ) (7.2)
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図 7.6:異なる印加電圧における蛍光 X線電離箱の出力波形。(a)従来の 3グリッド電離箱。10 Hz

の矩形波の時間変化を持つ入射 X 線に対する応答出力。(b)新たに開発した 17グリッド電離箱。
入射 X線は 100 Hzの矩形波であり、図 (a)に比べ、横軸のスケールを 10倍に拡大している。
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図 7.7: RCローパスフィルターによる電離箱の等価回路。
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リッド電離箱についての測定結果 (黒丸)も合わせて示す。実線はそれぞれ、表 7.2の関数による
フィッティング結果を示す。

ここで、tは矩形波の立ち上がり、あるいは立ち下がり開始からの時間である。Rr(∞)は
入射X線強度が時間的に一定な場合の出力、Rf (0)は矩形波の立ち下がりでX線強度がゼ
ロになる瞬間の出力を表す。立ち上がり応答時間 (rise time)τr、および立ち下がり応答時
間 (rall time)τf は、それぞれ印加電圧に依存する。入射X線強度の立ち上がりおよび立ち
下がりに対する応答波形を、(7.1)式、(7.2)式を用いてそれぞれ最小自乗フィットするこ
とにより、各印加電圧に対する τr と τf を求めた。
図 7.8に、解析の結果得られた立ち上がり時間 τrの印加電圧に対する変化を示す。3グ

リッド電離箱に対する結果を白丸で、17グリッド電離箱の結果を黒丸で示してある。図
に示したデータからは、電流アンプの出力応答時間 40µsの寄与を差し引いてある。この
影響は応答速度の速い、17グリッド電離箱に 650 V印加したときのデータに対して最も
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表 7.2: 3グリッド電離箱および 17グリッド電離箱の応答速度。
電離箱 τr (ms) τf (ms)

3グリッド型 940× V−1.07 960× V−1.07

17グリッド型 63× V−1.00 69× V−1.01

顕著であるが、それでも電離箱の rise timeの 7%にすぎない。データ点に付けたエラー
バーは rise timeの標準偏差を表し、出力波形を最小自乗フィッテングしたときの残差から
求めた。この結果から明らかなように、同じ印加電圧で比較した場合、新たに開発した 17

グリッド電離箱の立ち上がり時間は、従来の 3グリッド電離箱よりも 10倍速い値が得ら
れている。

3グリッドおよび 17グリッド電離箱とも、rise timeτr、fall time τf は印加電圧 V のべ
きに比例する変化を示した。表 7.2に、測定結果を最も良く再現するフィッティング関数
を示す。図 7.8の実線はこのフィッティング関数を表している。17グリッド電離箱につい
て、τr と τf の印加電圧依存性はよく一致している。3グリッド電離箱についても同様の
傾向が得られた。

17グリッド電離箱は、同じ印加電圧では 3グリッド電離箱よりも 10倍高速であること
が明らかになった。それに加え、17グリッド電離箱は高い印加電圧でも内部放電を起こ
さず安定して使用することができる。7.3.1節で見たように、3グリッド電離箱が 200 Vの
印加電圧で内部放電によるノイズが発生したのに対して、17グリッド電離箱では 500 V

まで内部放電は観測されなかった。この最大印加電圧の違いにより、3グリッド電離箱の
応答時間は実質的に最短 3.5 ms (印加電圧 200 V)にとどまるのに対し、17グリッド電離
箱では 0.1 msの応答時間 (印加電圧 500 V)が得られる。したがって実際の使用で得られ
る応答速度は 30倍以上高速である。

7.3.4 周波数応答

17グリッド電離箱の周波数応答関数を、測定で得られた応答時間 τr、τf から評価した。
再び等価回路で考えると、時定数 τ の RCローパスフィルターに対する周波数応答関数
F( f )は次式で与えられる。

F( f ) =
1√

1 + (2π f τ)2
(7.3)
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図 7.9:蛍光 X線電離箱の周波数応答。応答時間 τ = 15、1.2、1.3、0.13 msに対する結果を示す。
これらの τの値はそれぞれ、3グリッド電離箱を 50 Vおよび 500 V、17グリッド電離箱を 50 V

および 500 Vで使用したときの応答時間に対応する。

ここで f は周波数であり、時定数 τは電離箱の応答時間に置き換えることができる。図 7.9

に τ = 15、1.2、1.3、0.13 msに対する結果を示す。これらの τ の値は、それぞれ、3グ
リッド電離箱を 50 Vおよび 500 V、17グリッド電離箱を 50 Vおよび 500 Vで使用したと
きの応答時間に相当する。τ = 15 ms (3グリッド電離箱、印加電圧 50 V)の曲線について
見ると、10 Hzでの応答出力が直流に対する出力の 70%にすでに低下している。われわ
れが主に X線変調分光を行う、40 Hzの周波数では 25%の応答出力しか得られない。も
し 3グリッド電離箱に 500 Vの電圧を加えることができれば (τ = 1.2 msの曲線)、40 Hz

において 95%の応答出力が計算上は得られる。しかし、200 V以上の印加電圧のもとで
は 3グリッド電離箱の出力には内部放電によるノイズが乗ってくるため、実際の使用には
耐えない。
一方、17グリッド電離箱ならば、変調分光に望ましい周波数応答が低い印加電圧で得
られる。すなわち、50 Vの印加電圧 (τ = 1.3 msの曲線)で、3グリッド電離箱に 500 V

印加した場合とほぼ同等な周波数応答が得られる。さらに、500 Vを印加することにより
(τ = 0.13 msの曲線)、より理想的な周波数特性が得られる。この場合、 40 Hzではほと
んど 100%の応答出力を示し、現在の X線変調分光には十分な周波数応答である。その
うえ、1 kHzにおいても 75%という実用範囲内と考えられる出力応答が得られる。17グ
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リッド電離箱の高い周波数応答は、5章で述べる kHz領域の X線変調分光における検出
器にも適した特性であり、高い変調周波数を用いたより低ノイズ、高精度、高感度な変調
分光測定に利用できる。

7.4 まとめ
蛍光法での変調分光測定に用いるための、高速な蛍光X線電離箱検出器を開発した。こ

の新型電離箱は 17枚の極板を 5 mm間隔で配置した構造をもち、従来の 3グリッド型の
蛍光X線電離箱と比較して、同じ印加電圧で用いた場合の応答速度は一桁改善された。3

グリッド型よりも高い印加電圧 500 Vでの使用が可能なため、実質的な応答速度は 3グ
リッド型の数十倍高速である。ステップ的に強度変化する入射 X線に対して最短 0.1 ms

の応答時間が得られ、X線変調分光に用いられる 40 Hzの周波数に対して十分に速い応答
速度をもつことを示した。新たに開発した 17グリッド電離箱と蛍光モードでの円偏光変
調XMCD法を組み合わせることにより、希薄磁性体や薄膜磁性体、人工多層膜磁性材料
における高精度かつ低バックグラウンドの XMCD実験が可能となることが期待される。
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第8章 結論

本研究では、X線領域での変調分光法の開発を行った。本章ではその内容を総括し、応用
研究と今後の展開について述べる。最後に、X線領域での変調測定の新たな手法を提案
する。

X線円偏光変調分光法の開発

透過型 X線移相子による偏光状態の高速切り替えと、ロックインアンプによる位相敏
感検出法を組み合わせることにより、硬 X線領域での円偏光変調分光法を開発した。偏
光状態の高速切り替えは、ダイヤモンド移相子結晶をピエゾ素子を用いて 40 Hzで角度振
動させることによって行った。ロックインアンプの前段に対数演算回路を用いることで、
入射 X線の強度変動に起因する雑音を低減させた。この手法により、XMCD測定の S/N

比および検出感度を格段に向上させ、10−5台の統計精度を達成した。従来の静的な方法
と比べて、一桁以上の測定精度の改善がなされた。

X線円偏光の切り替え周波数を kHz領域へ拡張

移相子結晶の振動素子としてガルバノスキャナーを用いることにより、kHz領域での高
速円偏光切り替えを実現した。ピエゾ素子によるこれまでの方法と比べて、偏光切り替え
周波数を 10倍以上高めた。X線のエネルギー 8.388 keVにおいて DCから 2 kHzで円偏
光度 97%以上の左右円偏光が得られた。入射X線の強度変動や環境ノイズの少ない周波
数で円偏光の変調を行うことで、より高精度な XMCD 測定が可能であることを示した。
40 Hzでの円偏光変調法と比べ、測定精度をさらに数倍向上させた。



122 第 8章 結論

SPring-8ビームラインの建設と円偏光変調法によるXMCD測定系の構築

円偏光変調分光法の開発に先立ち、SPring-8の硬 X線アンジュレータービームライン
BL39XUの建設を行った。移相子を含むビームライン光学系の立ち上げおよび性能試験
を通じて、移相子を共同利用実験に定常的に利用するための装置技術を開発した。円偏
光変調分光法の開発後、移相子の角度を高速かつ精密に制御する方法を開発した。6から
16 keVという広いエネルギー範囲にわたって偏光状態がよく定義されたX線を利用する
ことを可能にした。この移相子制御の方法により、円偏光変調分光法を用いた磁気EXAFS

測定が実用可能となった。同時に、この方法はXMCD測定の信頼性の向上と、測定の自
動化に大きく貢献している。

X線エネルギー変調分光法の開発

硬X線領域でのエネルギー (波長)変調分光法を開発した。円偏光変調分光法で光学素子
として用いたダイヤモンド移相子を、Siのチャンネルカットモノクロメーターで置き換え
ることにより実現した。この手法により、エネルギー微分 XAFSスペクトルを直接かつ高
精度に得ることができた。微分スペクトルのエネルギー分解能は 270 meVであり、10秒
間の積算時間で 1×10−3 eV−1のスペクトル微係数まで検出可能であった。濃度 0.015 wt%

(150 ppm)の KMnO4試料に対してエネルギー変調分光法が十分適用可能であることを示
し、同じエネルギー分解能で比較した場合、通常の XAFS測定よりも高い S/N比が得ら
れることを実証した。

蛍光法での変調分光法—高速電離箱検出器の開発

変調法による蛍光XAFS/XMCD測定のための検出器として、従来よりも格段に高速な
蛍光X線電離箱検出器を開発した。17枚の電極 (グリッド)を用い、電極間隔を狭めた構
造を採用することにより、高速応答性と検出効率を両立させた。X線強度の立ち上がりお
よび立ち下がりに対する応答時間は、広く用いられている 3グリッド型の蛍光 X線電離
箱と比べて一桁以上短縮された。印加電圧 500 Vにおける応答速度は 0.13 msであり、従
来型より高い印加電圧でも内部放電を起こすことなく安定に動作する。実用可能な周波数
帯域はおよそ 1 kHzであり、X線変調分光の変調周波数に対して十分な応答速度をもつこ
とを示した。
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応用と今後の展開

本研究で開発された円偏光変調分光法はすでに多くの研究に応用され、X線磁気分光の
いくつかの重要な結果に貢献している。そこでは、円偏光変調分光法で得られる、極めて
高い測定精度が活用されている。また、この方法のもうひとつのメリットである磁場の自
由度を活かし、超伝導マグネットによる強磁場下でのXMCD測定や、元素選択的磁化測
定という特色ある実験が行われている。
今後の展開として、kHz円偏光スイッチング法で得られるさらに数倍高い測定精度を利
用することで、これまでS/N比の制約のために実施が困難であった希薄磁性材料、磁性薄
膜、多層膜の X線磁気分光測定、あるいは非磁性材料中に誘起された磁気モーメントの
観測などへの応用が期待できる。また、X線集光光学系と円偏光変調分光法を組み合わせ
た走査型XMCD顕微鏡への応用が筆者らによって進められている。kHz円偏光スイッチ
ング法を用いれば、動画 XMCD磁気イメージングへの応用も原理的に可能である。
エネルギー変調分光法により、微量試料や希薄試料に対する高エネルギー分解能 XAFS

測定を従来よりも高精度で行うことができる。相転移に伴う XAFSスペクトルの変化を
観測したり、温度や圧力等の外部条件による XAFSスペクトルの細かな変化を詳細に追
跡する研究への応用が考えられる。
さらに、高速蛍光 X線電離箱を活用し、蛍光モードでの変調分光法を積極的に実用化
していくことにより、これまでになく高精度かつ高感度な X線分光測定を行うことがで
きる。とりわけ、ナノメートルサイズの人工磁性材料の物性研究、特性評価に適した手法
として X線変調分光法が発展していくことが期待される。

X線変調分光の次なる手法

最後に、本研究で開発した円偏光変調分光法やエネルギー変調分光法とは別の、次なる
X線変調分光の手法をふたつ提案する。
ひとつは、試料に周期的な外場 (電場、磁場、応力など)を加えたときの X線吸収や回

折強度の変化を変調法を使って検出する方法である。本研究の二つの方法が、ともに測定
プローブの条件を変化させる内部変調であったのに対し、摂動によって物質の状態自体を
変化させる、外部変調による測定を試みたい。
もうひとつの手法は、微分イメージングとでも呼ぶものである。走査型 X線顕微鏡で
は、X線ビームを数ミクロン以下の大きさに集光し、試料上のビーム位置を走査、あるい
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は試料位置を走査することで、試料の二次元像を得る。このときに X線ビーム位置、あ
るいは試料位置を周期的に振動させ、その振動周波数に同期した信号を変調法を使って
検出する。この変調信号を二次元マッピングすることにより、試料の微分像が直接に得ら
れる。このような測定は元の画像のエッジを強調する効果がある。X線ビーム位置の変調
は、光学系の条件を周期的に変化させる (集光ミラーの角度をわずかに変えるなど)こと
で行える。試料位置の変調は試料ステージにピエゾ素子を使い、交流電圧で駆動すること
で容易に行える。この微分イメージングによって、実際の X線ビームサイズよりも見か
け上高い空間分解能 (解像度)の X線顕微画像を得ることができる。
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付録A 円偏光変調測定におけるXMCD

信号の実効値

円偏光変調法によるXMCD測定では、XMCD信号がロックインアンプの出力として直接
に得られる。ただし、ロックインアンプの出力は交流信号の実効値であり、(2.9)式 (p. 18)

で定義されるXMCD強度にある係数が掛かったものである。したがって、真のXMCDの
値を求めるにはこの係数に対する補正が必要となる。本章では円偏光変調XMCD測定に
おける測定信号の実効値と、その補正方法について述べる。
透過型移相子結晶を Bragg条件の前後で振動させて、試料に入射する円偏光のヘリシ
ティを切り替えている場合を考える。このとき、移相子のオフセット角 ∆θが時間 tに対
して周期的に変化する関数であり、

∆θ = Ad f(t) (A.1)

と表されるものとする。ここで d は X 線が移相子結晶中を透過する距離である。A は
(B.23)式 (p. 131)で与えられる定数であり、∆θの時間変化はその値が ±1の間で振動する
関数 f (t)に含まれるものとする。また、 f (t)の周期を T とする。オフセット角 ∆θにおい
て移相子により生じる位相差 δは、(B.22)式 (p. 131)より

δ = −π
2

A
d

∆θ
(A.2)

で与えられる。(A.1)式を (A.2)式に代入し、(B.29)式 (p. 133)で与えられる移相子透過
光の円偏光度 PCと位相差 δの関係 PC = sinδを使うと、

PC = − sin

[
π

2 f (t)

]
(A.3)

が得られる。このとき円偏光度 PCは f (t)と同じ時間周期で変化する。
ロックインアンプからの出力信号は、入力交流信号のうち参照信号と同じ周波数をもつ
フーリエ成分の振幅の実効値である。XMCD信号は対数演算回路の出力電圧 V(µτ)とし
てロックインアンプで測定される。V(µτ)の実効値は Eulerの公式を使って、

V(µτ)rms =
√

2

∣∣∣∣∣∣
1
T

∫ T/2

−T/2
V(µτ) exp

(
−i

2πt
T

)
dt

∣∣∣∣∣∣ (A.4)
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と表される。(2.13)式 (p. 19)で表されるように、XMCD信号強度は試料に入射するX線
の円偏光度に比例するため、V(µτ) ∝ PCである。したがって、円偏光変調測定でロック
インアンプを通じて得られるXMCD信号の実効値は、X線の円偏光度の実効値に等しい。
PCの実効値は

PC
rms =

√
2

∣∣∣∣∣∣
1
T

∫ T/2

−T/2
PC exp

(
−i

2πt
T

)
dt

∣∣∣∣∣∣ (A.5)

=

√
2

T

∣∣∣∣∣∣
∫ T/2

−T/2
sin

[
π

2 f (t)

]
exp

(
−i

2πt
T

)
dt

∣∣∣∣∣∣ (A.6)

で与えられる。この PC
rmsの値は関数 f (t)の形、すなわち移相子の角度振動の波形によっ

て異なる。 f (t)として正弦波、台形波、矩形波の三つの波形に対して (A.6)式の積分を行
い、それらの振動波形に対する円偏光度の実効値を求めた。積分は数値的に行った。その
結果を表 A.1に示す。これらの PC

rmsの値を使ってロックインアンプの生の出力から真の
XMCD信号の値を得るには、

(真の XMCD値) = (ロックインアンプ出力) × (2/PC
rms) (A.7)

とすればよい。

表 A.1:円偏光変調測定における XMCD 信号の実効値 PC
rmsと補正係数 2/PC

rms。

f (t) PC
rms 2/PC

rms

正弦波 0.6454 3.099

台形波 (デューティー比 50%) 0.7662 2.610

矩形波 0.9003 2.222
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付録B 透過型X線移相子による偏光の
制御

B.1 動力学的回折理論から導かれる表式
シリコンやダイヤモンドなどの完全に近い結晶をBragg回折条件の近傍で用いると、複
屈折により透過光の σ偏光と π偏光成分の間に位相差が生じる。このことを利用し、元々
水平面内に直線偏光した X線を、右および左回りの円偏光 X線に変換 (λ/4板)あるいは
垂直面内の直線偏光に変換 (λ/2板) する移相子として用いることができる [1]。2.3節の
図 2.3に透過 Laueケースの X線移相子の模式図を示した。
完全結晶を用いた透過型X線移相子の性質 [2]は、X線の動力学的回折理論によって記

述される [3–5]。ここでは二波近似を用い、結晶に入射する平面波X線によって励起され
る、結晶中の二つの部分波を考える。図 B.1に Braggケースでの分散面と部分波を示し、
図 B.2には Laueケースでの様子を示す。入射 X線の波数ベクトルを Keとし、部分波の
波数ベクトルを Kρ

g j という記号で表す。ここで、添字 gは前方回折波 (g = 0)および回折
波 (g = h)を表し、添字 ρ (= σまたは π)は偏光方向を、 j ( = 1または 2)は分散面にお
ける二つの異なるタイポイント (ブランチ)をそれぞれ表す。入射X線の波数ベクトル Ke

の入射面に沿った成分が保存されるという境界条件から、Kρ
0 j は δkρj · nだけ Keと異なる

ことが導かれる。一方、Kρ
h j は h + δkρj · nだけ異なる。ここで、hは逆格子ベクトル、 n

は結晶表面に垂直でかつ結晶内部を向く単位ベクトルである。動力学回折理論によれば、
上述の因子 δkρj は次式で与えられる [5]。

δkρj = −εKCρ|χ′h|
2
√
εγ0γh

[
(Wρ + igρ) ±

√
(Wρ + igρ)2 + ε(1 + ik)(1 + ik∗)

]
− iKχ′′0

2γ0
(B.1)

ここに、
Wρ =

1
2Cρ|χ′h|

√
γ0

εγh

[
2(θ0 − θB) sin 2θB + χ′0

(
1− γh

γ0

)]
, (B.2)

gρ =
εχ′′0

2Cρ|χ′h|
(
ε

√
γ0

εγh
−

√
εγh

γ0

)
(B.3)
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n
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π Kh1
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Kh2
σ

K01
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σ

σ
π

1 2

σ
π

図 B.1: Braggケースの分散面と結晶中に励起される部分波。

である。Cρ は偏光因子であり、


Cρ = 1 for ρ = σ,

= cos 2θB for ρ = π
(B.4)

のように σ偏光と π偏光に対して異なる値をとる。χhは逆格子ベクトル hに対する電気
感受率のフーリエ成分であり、結晶構造因子 Fhを用いて、

χh = −λ
2re

πV
Fh (B.5)

と表される。ここで、λはX線の波長、reは古典電子半径、Vは結晶の単位胞の体積であ
る。結晶構造因子 Fhは原子散乱因子

f j = f 0
j + f ′j + i f ′′j (B.6)

を用いて、
Fh = F′h + iF′′h =

∑

j

( f 0
j + f ′j + i f ′′j ) exp(2πih · r j)e

−M j (B.7)

と表される。r j は単位胞に含まれる j 番目の原子の位置座標であり、和は単位胞中の全て
の原子についてとる。e−M j は Debye-Waller因子である。パラメーター F′hと F′′h は次のよ
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図 B.2: Laueケースの分散面と結晶中に励起される部分波。

うに定義される。

F′h =
∑

j

( f 0
j + f ′j ) exp(2πih · r j)e

−M j , (B.8)

F′′h =
∑

j

f ′′j exp(2πih · r j)e
−M j (B.9)

(B.7)–(B.9)式に対応して、χ′hと χ′′h は

χh = χ′h + iχ′′h , (B.10)

χ′h = −λ
2re

πV
F′h, (B.11)

χ′′h = −λ
2re

πV
F′′h (B.12)
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と表される。また、(B.1)式の kと k∗ は

k =
χ′′h
|χ′h|

, (B.13)

k∗ =
χ′′

h̄

|χ′
h̄
| (B.14)

と定義される。γ0と γhは 
γ0 = n · k0/|k0|
γh = n · kh/|kh|

(B.15)

と定義される。また、εは Braggケースと Laueケースに対してそれぞれ

ε = −1 for Braggケース
ε = 1 for Laueケース

(B.16)

という値をとる。(B.1)式において、正負の複号はブランチの違いを表し、それぞれ j = 1

と j = 2に対応する。
偏光方向による δkρj の実部の差によって線複屈折が起こり、虚部の差は線二色性を生じ

させる。この回折による複屈折を利用することにより、結晶を X線移相子として機能さ
せることができる。

B.2 透過 Braggケース
Braggケースでは、γ0 > 0、γh < 0、かつ ε = −1である。したがって、(B.1)式は

δkρj =
KCρ|χ′h|
2
√
γ0|γh|

[
Wρ + igρ ±

√
(Wρ + igρ)2 + (1 + ik)(1 + ik∗)

]
− iKχ′′0

2γ0
(B.17)

となる。図 B.1のように、σ、π偏光成分に対する分散面の形状が異なるため、両偏光成
分間に位相差が生じる。入射角が選択反射領域よりも大きい場合 (|Wρ > 1|)には、前方回
折波 (すなわち透過波)は主にブランチ 2からの部分波 Kσ

02とKπ
02によって形成される。こ

のとき、これらの部分波の波数ベクトルの差 ∆kは近似的に次式で与えられる。

∆k = Kσ
02− Kπ

02 ≈ ±
k|χ′h|

2
√
γ0|γh|

[√
W2

σ − 1−
√

W2
σ − cos2(2θB)

]
n (B.18)

ここで、Wσ < −1のときに正の複号、Wσ > 1のときに負の複号をとる。厚さ t0の結晶を
透過した後に生じる位相差 δは

δ = 2πt0∆k · n ≈ ± πK|χ′h|√
γ0|γh|

[√
W2

σ − 1−
√

W2
σ − cos2(2θB)

]
t0 (B.19)
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と表される。この式からわかるように、σおよび π偏光成分の間に生じる位相差は、パ
ラーメータWρ の関数であり、Bragg角からのオフセット角 ∆θ = θ0 − θB に依存する。吸
収の少ない結晶を透過型移相子として用いる場合には、|Wσ|が 1より十分大きい場合が
重要である。|Wσ| � 1とすると、(B.19)式は次のような簡単な形に近似できる。

δ ≈ −πKt0|χ′h|2 sin 2θB

2∆θγ0
(B.20)

この式はさらに、実際の利用に便利な形、

δ = −π
2

[
reRe(FhFh̄)

π2V2

λ3 sin 2θB

∆θ

]
t (B.21)

= −π
2

A
t

∆θ
(B.22)

へと変形できる。ここに、
A =

reRe(FhFh̄)λ
3 sin 2θB

π2V2
(B.23)

であり、tは X線が結晶中を透過する距離である。この式変形には (B.11)式と K = 2π/λ

の関係を使った。係数 Aは移相子として用いる物質、反射面、および X線の波長によっ
て決まる。(B.21)、(B.22)式で表されるように、透過型移相子によって生じる位相差は結
晶の実効的な厚さ tに比例し、Bragg角からのオフセット角 ∆θに反比例する。

B.3 透過 Laueケース
Laueケースでは、γ0 > 0、γh < 0、かつ ε = 1である。したがって、(B.1)式は

δkρj = −KCρ|χ′h|
2
√
γ0γh

[
Wρ + igρ ±

√
(Wρ + igρ)2 + (1 + ik)(1 + ik∗)

]
− iKχ′′0

2γ0
(B.24)

となる。吸収の少ない結晶に対する透過 Laueケースでは、上述の透過Braggケースと同
様な機構によってσ、π偏光成分間に位相差が生じる。Bragg角よりも低角側では主にブ
ランチ 1の部分波が前方回折波を形成し、高角側ではブランチ 2の部分波の寄与が主とな
る。このことを考慮すると、入射角が選択反射領域よりも大きい場合 (|Wρ| > 1)の σ、π
偏光成分の波数ベクトルの差 ∆kは近似的に次式で与えられる。

∆k ≈ ± K|χ′h|
2
√
γ0γh

[√
W2

σ + 1−
√

W2
σ + cos2(2θB)

]
n (B.25)

Braggケースと同様に、Wσ < −1のときに正の複号、Wσ > 1のときに負の複号をとる。
厚さ t0の結晶を透過した後に生じる位相差 δは

δ = 2πt0∆k · n ≈ ±πK|χ′h|√
γ0γh

[√
W2

σ + 1−
√

W2
σ + cos2(2θB)

]
t0 (B.26)
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と表される。|Wσ|が 1より十分大きい場合を考えると、(B.26)式は次式のように簡単な
形になる。

δ ≈ −πKt0|χ′h|2 sin 2θB

2∆θγ0
(B.27)

これは (B.20)式と全く同じ形である。したがって、吸収の少ない結晶に対しては、透過
Laueケースでも透過 Braggケースと同じ (B.21)、(B.22)式によって位相差が与えられる。

B.4 位相差の計算
ダイヤモンド結晶を透過型移相子として使った場合に、どのような条件において円偏光
が得られるのかを計算してみる。例として、FeのK吸収端近傍のエネルギー E = 7.11 keV

(λ = 1.74 Å)の X線に対して厚さ t0 = 0.45 mmのダイヤモンド結晶を 220透過 Laueケー
スで用いる場合を考える1。図 2.3のように直線偏光が散乱面から 45度傾いて入射するも
のとする。(B.21)式を使った計算の結果を図 B.3に示す。位相差 δと円偏光度 PCをオフ
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220 Laue case
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図 B.3: X線透過型移相子によって得られる σ、π偏光間の位相差 δと円偏光度 PC。厚さ 0.45 mm

のダイヤモンド結晶を 220透過 Laueケースで用いた場合についての計算結果。X線のエネルギー
は 7.11 keV。

セット角 ∆θの関数としてプロットした。ここで、円偏光度 PCは σおよび π偏光の電場
ベクトルの振幅 Eσ、Eπ を用いて、

PC = − 2EσEπ

|Eσ|2 + |Eπ|2 sinδ (B.28)

1対称反射を用いた透過 Laueケースでは、結晶中を X 線が透過する距離 tは、t = t0/ cosθB である。
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と定義される。いま考えている配置では、Eσ = Eπ であるので、

PC = − sinδ (B.29)

となる。
図 B.3の計算結果から、オフセット角 ∆θ = −69秒において、δ = π/2の位相差が生じ

ることがわかる。このとき移相子は λ/4板としてはたらき、透過光に円偏光が得られる。
Bragg角に対して正方向にオフセット角を振ると、∆θ = +69秒において δ = −π/2の位相
差が生じ、逆向きの円偏光が得られる。円偏光のヘリシティを切り替えるには移相子結晶
の角度をわずか 100秒程度変化させればよい。ヘリシティの切り換えに必要な動きが小さ
いため、高速に偏光状態を切り替えることができる。また、円偏光となる場合の半分のオ
フセット角 ∆θ = ±35秒では ∓πの位相差が得られる。このとき移相子は λ/2板としては
たらき、入射光の水平直線偏光は垂直方向の直線偏光に変換される。

(B.23)式の係数 Aは X線の波長、すなわちエネルギーによって変化するが、オフセッ
ト角 ∆θを調整することにより、最適な位相差を与えることができる。そのため、透過型
移相子は比較的広い範囲のX線エネルギーに対して機能する [6]。ダイヤモンドは 10 keV

前後の X線に対する透過率が高いため、比較的厚い結晶を透過型移相子として用いるこ
とができる。このため、オフセット角やX線の波長に対する位相変化が緩やかな条件で使
用できる。その結果、ある程度発散または収束したビーム、あるいはエネルギー幅をもっ
たビームに対しても移相子としての性能を維持することができる。特にアンジュレーター
光に対してはミラーやスリット、非対称反射などのコリメーターを用いる必要が無い場合
が多く、高い効率で偏光状態の変換が可能である。
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付録C 位相補償子と直線検光子を用い
たX線偏光解析

C.1 Mueller行列による Stokesベクトルの変換
X線偏光子 (位相補償子、直線検光子)の特性はMueller行列

M(ρ, δ) =
1
2

Tσ



1 + ρ2 1− ρ2 0 0

1− ρ2 1 + ρ2 0 0

0 0 2ρ cosδ 2ρ sinδ

0 0 −2ρ sinδ 2ρ cosδ



(C.1)

により記述される。上式に表れる振幅比 ρと位相差 δは次式で定義される。

ρ =

√
Tπ

Tσ

(C.2)

δ = δπ − δσ (C.3)

ここで、Tπと Tσはそれぞれ π偏光とσ偏光成分に対する偏光子の透過率 (反射型素子の
場合は反射率)であり、δπ と δσ は πおよび σ偏光成分に対する移相量である。このよう
な特性をもつ偏光子に X線が入射する場合を考える。入射 X線の偏光状態を表す Stokes

ベクトルを
S = (S0,S1,S2,S3) (C.4)

とすると、透過 X線の Stokesベクトル

S′ = (S′0,S
′
1,S

′
2,S

′
3) (C.5)

は、Sを行列 M(ρ, δ)を使って一次変換した

S′ = M(ρ, δ) · S (C.6)

で与えられる。
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次に、光の電場ベクトルの座標軸を光軸周りに回転する操作を考える。角度 −χの回転
操作に対する Stokesベクトルの変換行列は次式で表される。

R(−χ) =



1 0 0 0

0 cos 2χ sin 2χ 0

0 − sin 2χ cos 2χ 0

0 0 0 1



(C.7)

この行列を使うと、光軸周りに角度 χ だけ回転した偏光子による Stokesベクトルの変
換は、

S′ = R(χ) · M(ρ, δ) · R(−χ) · S (C.8)

と表される。

C.2 観測された積分強度から偏光状態を求める
5.3.1節の偏光解析実験では、透過型ダイヤモンド移相子を位相補償子とし、シリコン
チャンネルカット結晶を直線検光子として用いた。これらの偏光素子から成る光学系の後
で得られる偏光状態は、次式で表される。

S′ = R(χ3) · M(ρ3, δ3) · R(−χ3) · R(χ2) · M(ρ2, δ2) · R(−χ2) · S (C.9)

ここで、M(ρ2, δ2)は位相補償子の特性、χ2は光軸周りの方位角を表す。M(ρ3, δ3)は直線
検光子の特性、χ3は光軸周りの方位角である。透過型移相子およびチャンネルカット結
晶の散乱面が垂直となる角度を χ2 = 0、χ3 = 0と定義する。直線検光子の後で観測され
る X線強度 I (χ3) は透過光の Stokesベクトルの第一番目の成分に対応し、I (χ3) ≡ S′0 で
ある。直線検光子は理想的な特性をもつと仮定し (消光比はゼロであり、位相差は生じな
い)、ρ3 = 0、δ3 = 0と置く。以上より、直線検光子の光軸周りの方位角 χ3の関数として
観測される積分強度プロファイルは

I (χ3) =
T2σT3σ

4
(P0 + P1 cos 2χ3 + P2 sin 2χ3) (C.10)

となる。ここに、

P0 = (1 + ρ2
2)S0 + (1− ρ2

2) cos 2χ2S1 + (1− ρ2
2) sin 2χ2S2 (C.11)

P1 = (1− ρ2
2) cos 2χ2S0 (C.12)
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+{(1 + ρ2
2) cos2 2χ2 + 2ρ2 cosδ2 sin2 2χ2}S1

+{(1 + ρ2
2) − 2ρ2 cosδ2} sin 2χ2 cos 2χ2S2

+2ρ2 sinδ2 sin 2χ2S3

P2 = (1− ρ2
2) sin 2χ2S0 (C.13)

+{(1 + ρ2
2) − 2ρ2 cosδ2} sin 2χ2 cos 2χ2S1

+{(1 + ρ2
2) sin2 2χ2 + 2ρ2 cosδ2 cos2 2χ2}S2

−2ρ2 sinδ2 cos 2χ2S3

である。

C.2.1 直線偏光度の測定—位相補償子なし

入射光の直線偏光度は、位相補償子を使わない直線検光子のみの光学系によって得るこ
とができる。われわれの偏光測定ではシリコンチャンネルカット結晶を 45◦の Bragg角で
用いており、ほぼ完全な直線検光子による測定と見なしてよい。位相補償子を使わないの
で、(C.11)–(C.13)式で ρ2 = 1、δ2 = 0と置くことにより、(C.10)式は

I (χ3) =
S0

2
[
1 + (S1/S0) cos 2χ3 + (S2/S0) sin 2χ3

]
(C.14)

という簡単な形になる。ここで、右辺全体に掛かる係数 T2σT3σ/4を省略した。上式は周
期 180◦の正弦関数である。cos成分の係数は直線偏光度 S1/S0を与え、sin成分の係数は
水平から 45◦傾いた直線偏光成分 S2/S0を与える。したがって、直線検光子の方位角 χ3

の関数として測定された積分強度プロファイルを (C.14)式を使ってフィッティングするこ
とにより、その cosおよび sin成分の係数から直線偏光度が得られる。

C.2.2 円偏光度の測定—完全な位相補償子を用いた場合

入射光の円偏光度を得るには、λ/4の位相差を与える位相補償子を用いる。位相補償子
が完全であるとすると、(C.11)–(C.13)式に ρ2 = 1、δ2 = π/2、χ2 = π/4を代入することに
より、(C.10)式は

I (χ3) =
S0

2
[
1− (S3/S0) cos 2χ3 + (S2/S0) sin 2χ3

]
(C.15)

となる。上式の cos成分の係数は円偏光度 S3/S0を与え、sin成分の係数は水平から 45度
傾いた直線偏光成分 S2/S0を与える。したがって、直線検光子の方位角 χ3の関数として
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測定された積分強度プロファイルを (C.15)式を使ってフィッティングすることで、その
cos成分の係数から円偏光度 S3/S0が得られる。ただし、われわれの偏光測定で用いたダ
イヤモンド移相子は完全な位相補償子ではないため、(C.15)式をそのまま解析に使ったの
では正しい結果が得られない可能性がある。位相補償子が完全でないことによる影響を次
節で検討する。

C.2.3 実際の円偏光度測定—位相補償子が完全でない場合

次に、実際の円偏光度測定に用いる位相補償子が完全でない場合を考える。つまり、σ、
π偏光成分間に与える位相差が完全には π/2でなく、またこれらの偏光成分の透過率が等
しくなく、さらに散乱面の角度が 45◦からわずかにずれているものとする。これらの影響
について検討するため、(C.11)–(C.13)式で δ2 = π/2 + ∆δ2、ρ2 = 1 + ∆ρ2、χ2 = π/4 + ∆χ2

(|∆δ2| � 1, |∆ρ2| � 1, |∆χ2| � 1)と置く。これらの微少量について 1次のべきまでを考慮
することにより、

I (χ3) ≈ 1
2

[
S0 + (S0 − S2)∆ρ2 (C.16)

−(S3 + S1∆δ2 + S3∆ρ2 + 2S2∆χ2) cos 2χ3

+{S2 − (S0 − S2)∆ρ2 − 2(S1 + S3)∆χ2} sin 2χ3
]

が得られる。いま、入射光がほぼ完全な円偏光だとする (|S1/S0| � 1, |S2/S0| � 1, |S3/S0| ∼
1)と、

I (χ3) ≈ S0

2
[1 − (S3/S0) cos 2χ3 (C.17)

+ {(S2/S0) − ∆ρ2 − 2(S3/S0)∆χ2} sin 2χ3
]

が得られる。位相補償子が完全な場合 ((C.15)式)と同様に、上式の cos成分の係数は純粋
に円偏光度 S3/S0を与える。一方、sin成分の係数には S2/S0以外の項が含まれており、
理想的な場合とは異なる。このことから、位相補償子が完全でないことによる影響は、積
分強度プロファイルの sin成分にのみ表れることがわかる。したがって、位相補償子が完
全でない場合でも、積分強度プロファイルの cos成分の係数から入射光の円偏光度の値が
直接に得られる。
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図 C.1:円偏光解析実験で測定された積分強度プロファイルの例。白丸が右回り円偏光、黒丸は左
回り円偏光に対する結果を表す。

C.3 測定データの解析
測定された積分強度プロファイルの例を図 C.1に示す。直線検光子の方位角 χ3の関数
として、積分反射強度 I (χ3)を測定した。円偏光のスイッチング周波数は 1 kHzである。
白丸が右回り円偏光に対する結果、黒丸が左回り円偏光に対する結果である。測定結果は
χ = 0にほぼ対称な cos関数であり、入射円偏光のヘリシティによりその位相が完全に反
転していることがわかる。これらの測定データを (C.17)式を使ってフィットすることによ
り、入射光の円偏光度を求めることができる。フィッティング関数を図中に実線で示す。
図 5.12(a)の S3/S0の値はこのようにして得られた。
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