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要旨

本文は放射光を利用した新型高分解能格子面間隔コンパレータを紹介した。1 1 1方向に沿って0.13438 nm波長をも
つ X線ビームをシリコン結晶に入射すると，等価的なニつの格子面 2 6 4と 6 2 4反射がほぼ同時に起こり，回折角を
高速かつ高精度に決めることが出来，それに基づき格子面間隔の変化を10－8台の感度で決めることができる。文中に測

定システムの構築の詳細とこの実験方法の展望について述べてある。

. はじめに

X線を用いてより高い感度で完全結晶に潜むわずかな

欠陥を検出し，単結晶を評価しようとする動機は，極限を

求めるところの，より低い温度を求める低温技術開発，よ

り高い圧力を求める高圧技術開発と通じるところがある。

このような実験技術は学術的な面だけでなく，実用的な面

においても求められている。第三世代放射光施設が稼働し

てから，X線光源の輝度が増し，中性子のような非弾性

分光も可能になった。そのときに必要な X線モノクロ

メータの分解能が10－7クラスで，つまり，20 keVの X線

に対して，バンド幅が 2 meVである。ソフトフォノン

モードのような研究のとき，よりバンド幅が狭く，高い

X線のスループットを持つ分光装置が求められる。X線

分光器の設計には，いろいろな創意と工夫があるが，分解

能とスループットとが両立できる設計方法として，なんと

言っても，X線非対称反射を利用する方法があげられ

る。そのとき，X線の入射線が結晶表面すれすれに入射

されるので，ビーム全体を利用するために大きな分光結晶

を用いる必要がある。このとき結晶の格子面間隔が X線

の照射域にわたって均一的になっていないと，期待してい

る分光性能が得られない。なぜなら，分解能 Dl/l＝Dd/d

＋Du/tan uとなっており，非対称反射を利用する技術は

第二項を小さくするもので，この項がゼロとなっても，第

一項が残り，最終的に回折格子の分解能が回折に与る結晶

格子面間隔のばらつきに等しいとなる。

このような極限に挑戦する実験技術が，また物理標準の

世界と関係している。例えば，メートル法が制定されてか

らすでに二百年以上の年月が経っている。量子力学の世界

が認識されてから，度量衡の基準がマクロ的な「もの」に

基づく定義から，原子的な「現象」に基づくことの定義に

移り変わり，最後の質量標準だけが未だに変わらずに「原

器」というマクロ的な物体によって定義されている1)。

「原器」である故に，その扱いにきわめて慎重さを要求さ

れ，較正のために数十年に 1回しか使えないし，それ自

身の経時変化が生じてもわからない不都合がある。何とか

それを原子標準で再定義することが，地味ではあるが，原

子的標準システムを完成させるための重要な課題である。

歴史上，最初の X線波長と格子面間隔の測定は岩塩結晶

の密度とアボガドロ定数の手法で決められた経緯があ

り2)，アボガドロ定数が 8桁の精度で決定できれば，その

ルートを遡って，キログラムの質量単位を原子質量単位で

再定義できる。X線干渉計で評価する結晶の体積が

1 mm3程度で，マクロな密度を精密測定するため，1 kg

の Si球を使うのである。両者の体積に約五十万倍の開き

があるので，測定結果の信頼性を高めるために，Siの結

晶球の材料である100 mm径の FZSiの断面にわたって格

子面間隔の均一性を評価しなければならない。

結晶格子面間隔の評価法に，古くから様々な方法が開発

されてきた。トポグラフ法は，大面積試料の測定に適して

いる。放射光を利用した超平面波トポグラフ法を使えば，

10－7台分解能の測定ができる3,4)。しかし，トポグラフは

試料の状態を反映するのみならず試料への入射ビームを供

給している上流のモノクロコリメータ結晶中の格子欠陥と

それによる歪を反映し，いわば，モノクロコリメータ結晶

からの画像と試料からの画像の 2つが重なっているの

で，試料面上の被測定点の状態を純粋に抽出することは容

易ではない。この方法と比較すると，モノクロメータ上の

極限られた格子ひずみ分布の影響のみ考慮すればよい測定

方法として，参照結晶を利用したコンパレータ法があ

る5,6)。その検出感度は10－8台以上の性能がある。しか

し，光源の強度上の制限で，マッピング測定ができるほ

ど，ビームが絞られないし，参照結晶が試料の近くにある

ため，空間的に大型試料を測定するためのシステム構築に

難がある。ボンド法の測定は，装置的に簡単で，大型試料

を測定するためのシステムを構築しやすいが7)，かなり離

れた二つの回折角度位置間にゴニオメータを回転させなけ

ればならないので，高速測定に向かない。本編では，X

線トポグラフ法，結晶コンパレータ法とボンド法のもって
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Figure 1. Schematic view of x-ray lattice-spacing comparators. a)
one x-ray source with a crystal beam spliter, b) two x-ray sources
conˆguration.

Figure 2. Principle of self-reference lattice-spacing comparator
(top) and an example of experimental results (bottom). Bragg angle
of diŠraction lattice can be determined high-precisely and quickly,
because the interval of two diŠraction peaks is only a few arcsec. In-
tensity of 1 pA corresponds to about 2.3×103 photons/s. (It is the
also same at other Figures)
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いるそれぞれの特色を統合した新しい実験手法を説明し，

放射光を生かしたこの実験方法の性能と実験例を紹介す

る。

. 測定原理とシステム

. コンパレータ

コンパレータ法は標準試料との差を高感度に検出する方

法の通称で，Fig. 1に結晶格子面間隔測定用のコンパ

レータの例を示す。Fig. 1(a)は 1光源を用いたラウエ配

置の場合で，（b)は 2光源を用いた場合である。試料結晶

の格子面間隔 dと近い参照結晶を標準試料に選び，二入

射ビームに対して，一格子面の裏表反射を 2つの検出器

で捉える。参照結晶の面間隔とほぼ等しいので，色分散の

問題もなく，試料から得られた二つの反射位置が非常に近

くて，標準試料の格子面間隔とのわずかな差を敏感に検出

することができる。図に示されたように，この種のコンパ

レータにおいて，試料結晶と参照結晶との幾何学的位置関

係が必ず 2つのビームの交点と絡むので，両結晶間の距

離が100 mm程度しかなく，大型な結晶などを扱うときに

必要な機器を展開する上で空間的な制限を受ける。

そこで 2つの等価的な X線ビームに対する一面指数か

らの反射を利用する代わりに，Fig. 2(a)に示したように，

1つの X線ビームに対する 2つの等価的な反射面を利用

すれば，同じくコンパレータが形成できる8)。ただし，前

者が任意の X線波長で実験できるのに対して，後者は特

定な波長，つまり，結晶中 2つの等価的な面がほぼ同時

に反射条件を満たすような波長が必要である。この波長の

制限があるので，少なくとも放射光が登場するまでは，実

行の可能性が全くなかった。または高速測定に対するニー

ズが少なかったために，この種のコンパレータが長い間，

提案されなかった所以だと思われる。

放射光には波長の選択性があるので，この特定波長を用

いる実験法が容易に実現できる。Fig. 1に示したコンパ
レータでは，参照結晶が試料の外にあり，X線波長の値

と直接的に関係なく，試料の dと参照結晶の dと比べる

相対測定である。これに対して，Fig. 2(a)に示した方法
では，試料の dと試料中にある自分のある鏡像の dと比

べる相対測定の側面と特定波長値を利用した格子間隔絶対

測定の側面をもっている。相対測定の側面にだけ注目する

と，これを自己参照型コンパレータと称することができ

る。通常のボンド法においては，2つの反射間の角度はブ

ラッグ角の程度であると考えると，秒に換算すると 1万

秒から数十万秒である。Fig. 2(b)に示されたコンパレー
タにおいて，反射ピークの幅が秒程度で，ピーク間の間隔

が数秒であるため，1測定に必要な角度スキャン範囲が非

常に狭くて済み，測定するために要する角度移動量が従来

の数万分の一に節約される。これにより高速かつ高精度な

計測が可能となる。このとき，試料中 2つの等価的な面

の成す角度が bで，実験計測される 2つの面の反射ピー

クの角度差を gとすると，反射面のブラッグ角 u＝90－b/

2±g/2で（符号が実験的に選択される），屈折などの補正

を考慮しない場合の格子面間隔の相対変化は Dd/d＝g/(2

tan u)で，面間隔は d＝l/(2 sin u)である。
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Figure 3. Two design of dispersive monolithic crystal monochro-
mator. a) two succeeding (＋, ＋) diŠractions type, b) four suc-
ceeding (＋,－;－,＋) diŠractions type. Yawing, pitching and roll-
ing of the MDCM correspond to the angular movements of the
MDCM in the horizontal plane, in the diŠraction plane and rotation
with axis of the incident beam respectively.

Figure 4. Cumulative frequency versus their wavelength of disper-
sive monolithic crystal monochromators those can be composed in a
silicon crystal.

Figure 5. Rocking curves of the ˆrst diŠraction of an MDCM
(left), and its throughput (right). 100 motor steps correspond to 1
arcsec.
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. 特定な波長を切り出すための X線分光器
連続スペクトルを持つ放射光から特定波長の X線を取

り出すことはさほど難しい事ではない。しかし，長い測定

時間にわたり安定に特定波長の光を得続けることとなる

と，実験的に工夫をしなければならない。Fig. 3(a)に示
したように，同じ結晶にある二つの反射面の（＋，＋）配

置を使うと，モノクロメータを通る波長が二つの回折面と

それらの成す角度 bで一義的に決まる。この方法は Si単

結晶が大型化できた時代に提案され9)，実際に PFで

GaAs半導体結晶の格子面間隔測定実験に用いられた10)。

単色化されたビームの出射方向を変えない工夫として，

Fig. 3(b)のように結晶に 2組のチャンネルカットを（＋，

＋）配置にする方法（M onolithic D ouble-Channel-cut

Crystal Monochromator，略してMDCM）が筆者らによ

って考案された。このMDCMを放射光に対して p偏光

配置にして使い，放射光鉛直方向のビーム変動をMDCM

回折平面に直交する方向にかわすことにより，より高度な

波長安定性が得られる。ビーム幅と強度を生かす実験の場

合にMDCMを s偏光配置に置くとよい。

Si結晶において，MCDMを構成する格子面の組み合わ

せ数がかなりあり，平均にして波長が0.001 nm変わる度

に 1組み合わせがあり，かなりの密度で0.1 nm台の波長

域をカバーしている。MDCMの組み合わせ累積数と得ら

れる波長の分布図を Fig. 4に示す。0.2 nmより短い波長

域になると，エワルド球の体積に比例して，可能な組み合

わせ累積数が劇的に増える。むろん，その数の中によい分

光器として利用できる組み合わせ数（第一組と第二組の回

折角度が高くて，ほぼ等しい）がかなり少なくなることは

覚悟しなければならない。

MDCMを通る X線のプロファイルの一例を Fig. 5に
示す。左軸で表す広い幅の反射カーブは上流単色ビームに

対する一回反射のもので，右軸の幅狭いピークが 4回反

射を経たMDCMの出力である。一般的に単結晶の中で二

つの回折面の同時反射が生じるとき，回折プロファイルに

干渉が生じることがあり，この現象がMDCMの一回反射

の強度曲線上のある角度位置において見受けられる。しか

し，結晶内で同時反射が起きながら，MDCMを通る X線

の角度分布には，そのような影響が見られない。これは結

晶の X線に対する屈折効果によるものだと考えられる。

Fig. 3(a)において，対称反射 n1面のところに存在する n2

面は非対称反射となっており，次の n2面対称反射と境界

条件が異なる。波長0.1 nm程度の X線に対して，この効

果が数 ppmで，分解能が数 ppmのMDCMの中では，こ

の波長成分の X線が同時反射の影響を受けずに継続的に

4回の反射を経て再び出射されるのである。一般的に

MDCMの角度とエネルギー分解能が上流の分光器のもの

に比べてかなりよいものとなっているので，MDCM出力
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Figure 6. Relative central wavelength shift versus MDCM yawing variations.

Figure 7. (a) Rocking curve of MDCM (6 2 4 & 2 6 4). The
wavelength measurement was carried out with an analyzer located
downstream of the MDCM. (b) Relative central wavelength shift
versus DMCM pitching variations. The left axis is g, which is ob-
tained directly from the experiment; the right axis is peak intensity
of the analyzer. 1 arcsec in pitching variation leads 1.8×10－8 rela-
tive wavelength shift.

62 ●March 2004 Vol.17 No.2

の反射曲線は上流分光器の等波長反射率曲線を与える。

MDCMの波長再現性を維持するために，温度モニター

はもちろんのことであるが，放射光に対するMDCMのあ

ふりも大切である。MDCMを通る最大波長は，ビームが

二格子面の交線に垂直になった時に得られる。このため

に，MDCMのあふり調節手順を確立しなければならな

い。放射光ビームの進行方向を水平軸，回折平面を鉛直面

と考えたときに，MDCMが 3つの回転自由度があり，水

平面内の回転はヨーイングで，回折面内の回転はピッチン

ッグで，入射線を軸とした回転はローリングである。最大

波長を得るための設定がヨーイングの調整に相当する。試

料結晶をアナライザとして利用し，ヨーイング変化に対す

る波長の変化を見ながら，入射される放射光に対して，常

にMDCMを同じくあふりに設定することが出来る。

MDCMのヨーイング調整による波長の相対シフトの一

例を Fig. 6に示す。このような手順で，いつでも

MDCMを通る波長を確認することができ，最大波長にな

るように設定できる。MDCMの設計によっては，選択さ

れる 2つの面以外の指数面による同時反射が起きてしま

うことがあるが，そのとき，MDCMのヨーイングを少し

変えれば，回避することができる。Fig. 6からわかるよ

うに，ヨーイングを少し変えることで，MDCMを通る波

長が百 ppm程度に調整できる。このようにして，自己参

照型コンパレータに適した特定波長の X線ビームが放射

光から得られる。

. システムの安定性と測定精度の評価

MDCMを通った X線の波長が原理的にヨーイングと結

晶温度だけの関数であり，あふりの調整と温度管理をして

おけば，通常の意味での定波長が得られると考えられる。

しかし，安定な X線管球光源と違って，放射光光源が加

速器中を走り回る電子で，さらにビームラインの分光器を

経てMDCMに入射される。10－8台感度の測定を考える

とき，入射ビームとMDCMとの相対姿勢のうち，ピッチ

ングの変化（回折面内の入射角変化）が X線波長にどの

ような影響を与えるかについて調べなければならない。

光軸の傾きの変化や上流モノクロメータの変動，あるい
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Figure 8. Two proˆles of 6 2 4 & 2 6 4 index in the comparator
versus angular variations of the MDCM. (a) at an angular position
of pitching＝－1.4 arcsec, (b) at an angular position of pitching＝
0.0 arcsec, (c) at an angular position of pitching＝＋1.4 arcsec.
Height and width of two proˆles alternated with the angular position
changed cross the 0.0 arcsec point, where the interval of two peaks
varied in the order of 10－8.

Figure 9. (a) 1300 measurements of g angle on a ˆxed point of the
sample. (b) d-spacing along a diameter of the sample FZ silicon
plotted by g angle and Da0/a0 units.
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はMDCM自身のドリフトなどが入射ビームと結晶との相

対姿勢が変化をもたらす。反射曲線の各角度位置での波長

測定を行えば，ピッチング変動による波長の変化量がわか

るのである。Fig. 7(a)に指数 6 2 4と 2 6 4から構成さ

れたMDCMの出力ロッキングカーブで，各々のピッチン

グ角度における出力の中心波長を，下流に位置する Si結

晶の 6 2 4と 2 6 4反射で測る。その測定結果を Fig. 7
(b)に示す。ビーム強度のある半値幅 3秒以内の範囲で

は，ビームとMDCMとの相対角度位置に 1秒の変化があ

ると，中心波長が約 2×10－8程度に変化が生じることが

わかった。高感度の測定の時に，波長が 2×10－8程度の

変化も致命的であるが，幸いにこの変化に伴って，Fig. 8
に示したように試料結晶中の 6 2 4と 2 6 4の反射プロ

ファイルに変化が見られ，この特徴を利用して最終的に実

験結果を補正することができるので，測定限界を与えるも

のではない。

試料上の定点において十数時間にわたった1300回の測

定結果を Fig. 9(a)に示す。上述した波長変動の補正をせ

ずに，試料とMDCMとの温度差を補正するだけで，gの

平均値が1.697秒で，その標準偏差が0.014秒である。これ

を格子面間隔測定の不確かさに換算すると，約2.8×10－8

に相当する。3インチ直径の FZSi試料のある直径上にお

いて，1 mm間隔でのスキャン測定結果を Fig. 9(b)に示

す。この結果から，システムの不確かさ以上に試料の格子

面間隔に変化があるとわかった。

. 終わりに

結晶格子の X線精密測定法の中では，ボンド法は，1

任意波長のビームと 1反射面を使った計測であり，構造

がシンプルで，波長と回折角度の絶対値を使って dの絶

対測定をするが，二つ対称的な反射位置間の角度移動に時

間がかかり，測定感度と速度に難がある。一方，コンパ

レータ法は相対測定で，任意波長の 2つのビームを使い，

1格子面の裏表を利用して対称の二つの反射をほぼ同時に

得られて，測定感度と速度の面において非常に優れている

が，X線管球パワーの制限で，測定速度が高めることが

できず，また参照結晶が試料の近くにあるので，試料周り

の空間的ゆとりがなく，大型ステージや，高温炉などを置

くことが難しい。これに比べて放射光の波長選択性を生か

した自己参照型高分解能格子面間隔コンパレータは，ボン
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ド法測定と従来の X線コンパレータの利点を持ち合わせ

ていることが特徴である。ここで紹介したMDCMとコン

パレータを成す 6 4 2，2 4 6の例では，波長が0.134382

nmで，ブラッグ角が68度であった。9 1 1のMDCMと

9 1 1，9̃ 1̃ 1̃のコンパレータを選ぶと，波長が0.11778

nmとより短くなり，回折角度も81度とより高くなって，

ここで報告した2.8×10－8の検出感度よりも更に高くする

ことが期待できる。

自己参照型高分解能格子面間隔コンパレータは，等価的

な二つの回折ピークの角度差による格子面間隔のわずかな

差を感度よく測定することができる一方，同時に二つ回折

ピークの角度平均から二つピークの中央角度位置が得られ

る。この平均値も結晶完全性に関する重要な情報を含んで

おり，光軸の変動とスキャンによる結晶の姿勢変化を取り

除けば，残りの変化分を局所的な格子面傾きが回折平面へ

の投影と解釈することができる1113)。

現在，この種の実験環境が PFの BL3C2に整備され，

X線ビームを約 1 mm角に絞り，格子面間隔の10－8台の

マッピング測定を行っている。1測定の所要時間が 1分弱

であり，1日測定できる点数は1300回程度である。この種

の実験としてかなりはやい部類に入るが，1日以内に 6イ

ンチ径の FZSiが評価できるためには，現在の測定速度

をさらに10倍高めなければならない。その方策として，

◯サンプリングの早さを今の 5 Hz程度から数倍あげるこ

と，◯検出器アレイを使い，偏向電磁石から出た横長の放

射光ビームサイズをフルに利用することなどが考えられ

る。

結晶の局所的な格子面傾きを検出するために，オートコ

リメータによる結晶の姿勢変化を検出するシステムと光軸

変動をモニターするシステムを現在整備しているところで

ある。実験技術的には，どこまで測ることができるか，物

理的には結晶中の何が見えているのかの両方に関心を持ち

ながら，この研究を進めているところである。なおこの研

究に一部分に文部科学省の科研費（C13650059）の援助

を受けた。これらの実験は一連の PFの課題番号98G277

（高時間コヒーレンス長をもつ X線光学系のための結晶評

価），2000G036（高分解能 Si単結晶格子定数測定システ

ムの開発），2000PF10（X線精密測定に対する放射光イ

ンスタビリティの影響の調査），2002PF10（PID制御に

よるビーム強度安定化のスタディ）の下で行われた。
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Abstract
A novel lattice spacing measurement using a high-resolution self-reference d-spacing comparator has been

described. Self selection of monochromatic synchrotron x-rays by a monolithic double channel-cut-crystal
monochromator (MDCM) comprising silicon 2,6,4 and 6,2,4 re‰ections may lead to a stable, highly-collimated
and narrow bandwidth beam. Also if utilizing 2,6,4 and 6,2,4 Bragg planes of a silicon sample, the interval be-
tween two associated Bragg peaks for the X-rays with wavelength of 0.13438 nm can be extremely small, so that
the diŠraction angle can be determined with high precision and the traveling time from one peak to the other can be
marvelously reduced by the order of at least three compared to the established classical methods such as the Bond
method. Thus this so-called self-reference comparator method can dramatically save measurement time and pro-
vide an absolute measurement on the basis of the x-ray wavelength of the MDCM, therefore a lattice spacing
measurement with uncertainty of 10－8, for the 1 mm2 area on a silicon crystal within measurement time of a few
ten seconds and has been achieved.


