シンクロトロン放射光の原理と応用
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1． 緒論

　シンクロトロン放射光（syncrotron radiation, SR）とは、電子のような荷電粒子を相対論的な速度まで加速し、その軌道を曲げる際に放出される光を言う。現在、国内で稼動中の主なシンクロトロン放射光施設は、KEK放射光研究施設、Spring-8、分子科学研究所、広島大学放射光科学研究センター、立命館大学SRセンター等があり、企業においても放射光施設を有している。世界的には2001年の段階で建設予定も含めて76施設があり、益々、バイオテクノロジー、医療診断・研究、ドラッグデザイン、物理、化学、農学、環境技術、先端精密加工、新素材創製、材料科学、その他幅広い分野で使用が期待されている。本稿では、シンクロトロン放射光の原理と性質を概説し、九州で唯一の施設となる佐賀県シンクロトロン光応用研究施設（平成１６年４月運転開始予定）について紹介する。

　

2． Ｘ線とシンクロトロン放射光の発生原理

２．１．Ｘ線の発生原理(1)
[image: image1.wmf]　運動している荷電粒子の軌跡を外部電場、外部磁場等の力で曲げた際に、電磁波が放出されることはよく知られている物理現象である。本節では、後述するシンクロトロン放射光との比較のため、まず、物質の分析や医療用に用いられるＸ線の発生原理について述べる。物質に電子を加速して照射すると、連続Ｘ線と特性Ｘ線が発生し、Ｘ線の波長と強度

の関係は図１の模式図のようになる。連続Ｘ線は、入射電子が物質を構成する原子の原子核の電場によってその軌道が曲げられる際に発生し、入射電子の加速電圧をV [kV]とすると、連続Ｘ線の最短波長は、min = 1.24/V [nm]となる。30 kVの加速電圧の場合、min = 0.041 nm以上の波長を有する連続Ｘ線が発生する。

[image: image50..pict]　一方、特性Ｘ線は、入射電子がターゲット原子の軌道電子を叩き出した後、よりエネルギー順位が高い軌道電子が空位になった軌道に入る際に放出される。このとき、エネルギー順位の差をEとすると、特性Ｘ線の波長は、= hc/Eで表される。ここで、hはプランク定数、cは光の速度である。

２．２　シンクロトロン放射光の発生原理と性質

　シンクロトロン放射光の発生原理について、電磁気学に従って、荷電粒子が加速された場合に放射される電磁波を考えてみる(2)。空間電荷密度、電流密度jのとき、スカラーポテンシャル、ベクトルポテンシャルAについて、以下の式が成り立つ。



[image: image53.bmp]
上式の解、すなわち、位置x、時刻tのポテンシャルは



[image: image2.wmf]、
[image: image3.wmf]
で与えられ、
[image: image4.wmf]は遅延時間である。時刻tにおいて位置r(t)を速度vで運動している電荷qの荷電粒子について考えると、電荷および電流はデルタ関数を用いて


[image: image5.wmf]、
[image: image6.wmf]
と表されるから、先に求めたポテンシャルの解に代入して、以下のLienard Wiechertポテンシャルが得られる。



[image: image7.wmf]、
[image: image8.wmf]
ここで、
[image: image9.wmf]、
[image: image10.wmf]である。これらのポテンシャルを用いて、以下の電場の強さE、磁場の強さHに関する式



[image: image11.wmf]、
[image: image12.wmf]
を解くと、
[image: image13.wmf]として、電場、磁場に関して次式を得る。



[image: image14.wmf]、
[image: image15.wmf]
 [ ]内の第２項において、荷電粒子の加速度
[image: image16.wmf]が表れていることから、この項が加速される荷電粒子から放射される電磁波を表すことがわかる（なお、電場の式[ ]内第1項はクーロン場を表す）。

さて、荷電粒子として電子を考え、その運動方向に対して加速度aが直角の場合には、放射される単位立体角あたりの電磁波のパワーの角度分布は、以下のようになる(3)。



[image: image17.wmf]
図２aに示すように、電子の速度が遅く
[image: image18.wmf]の時には
[image: image19.wmf]であり、運動方向の前後に均一な電磁波が放射される。しかし、荷電粒子が光速に近く
[image: image20.wmf]のときには、
[image: image21.wmf]となり、運動方向前方（
[image: image22.wmf]）に強い電磁波が放射されることがわかる（図２b）。さらには、運動方向に偏向した電磁波の角度を2
[image: image23.wmf]とすると、
[image: image24.wmf]で与えられ、電子の速度が光速に近いほど角度が小さい。
　　　　　　　　
[image: image51..pict][image: image52.bmp]
　一方、荷電粒子が電子の場合、放射される電磁波の全パワーは、
[image: image25.wmf]とすると、



[image: image26.wmf]
となり、電子の速度、加速度で規定される。さらに、電子の軌道に垂直な外部磁場Haによって、電子の軌道を偏向する場合には、
[image: image27.wmf]より、Eeを電子のエネルギーとすると、以下の式のように、放射パワーは電子のエネルギーと偏向磁場の２乗に比例することがわかる(4)。



[image: image28.wmf]　[keV/s]

ここで、moは電子の静止質量であり、Baは外部磁束密度である。1012個の1.4 GeVの運動エネルギーを持つ電子が3 Tの偏向磁場で円運動をする場合には、放射パワーは約1 MWとなる。管電圧30 kV、管電流30 mAで運転するＸ線管から放出されるＸ線のパワーを考えてみると、入射電子の運動エネルギーは殆どターゲット物質を加熱する熱エネルギーに費やされ、Ｘ線発生の効率は1％以下であるから、放射されるＸ線のパワーは精々10 Wである。このように、相対論的速度まで加速した電子の軌道を曲げることによって得られるシンクロトロン放射光のパワーは、通常研究で用いているＸ線発生装置から得られるＸ線のパワーより105倍も大きいことになる。

シンクロトロン放射光のスペクトル、すなわち、波長と角度の関数として与えられる単位時間当たりの光子数は以下の式で与えられる(4)。


[image: image29.wmf]
これをブライトネスと言う。ここで、K1/3、K2/3は変形した第２種ベッセル関数で、
[image: image30.wmf]である。cは特性波長（臨界波長）と呼ばれ、円軌道の半径をBとすると、


[image: image31.wmf]
で与えられ、全放射パワーを二分する波長である。これより、臨界エネルギー
[image: image32.wmf]を定めることができる。例えば、Spring-8では、Ee = 8 GeV、Ba = 0.68 Tであり、臨界波長は0.043 nm、臨界エネルギーは29 keVとなる。

　ブライトネスを角度で積分して得られる光子数のスペクトル分布は光束（フラックス）と呼ばれ（図７参照）、ブライトネスを光源サイズで割った値を輝度あるいはブリリアンスと言う。先に述べたように、光源サイズは電子のエネルギーが大きいほど小さくなるから、輝度もそれに応じて高くなる。図３に、電流400 mAで、（１）Ee = 1 GeV（ 
[image: image33.wmf]　0.51 mrad）、Ba = 1.87 T、c = 1.25 keVと、（２）Ee = 2 GeV（ 
[image: image34.wmf]　0.26 mrad）、Ba = 1.35 T、c = 3.6 keVのときの輝度のエネルギースペクトルを示す。シンクロトロン放射光のエネルギーは、赤外線（> 0.01eV）から、可視光線、紫外線、Ｘ線（～数10 keV）まで幅広く連続的に分布している。
　


　

　

　ところで、図４に示すように、円軌道の相対論的電子から放射される光が観測者にとって測定される時間tについて、簡単に考えてみたい。先に示したように、放射光は
[image: image35.wmf]を広がりをもつ。図４の放射光がスリットを抜ける幾何学より、観測者が光を得る時間tは、円軌道の半径をBとすると、
[image: image36.wmf]である。
[image: image37.wmf]、
[image: image38.wmf]とすると、
[image: image39.wmf]であり、ナノ秒程度の非常に短いパルス光が得られる。







　さらに、ブライトネスを表す式において、
[image: image40.wmf]、
[image: image41.wmf]とおくと、IP、ILはそれぞれ放射光の電場が電子の軌道面に平行な成分と垂直な成分を示す(4)。放射光の電場の向きは角度の関数であり、
[image: image42.wmf]でIPはピーク値となりILは０となって、光は直線偏向を示す。
[image: image43.wmf]の値が大きくなると、IPは減少する一方でILの値が大きくなり、光は円偏向を示すようになる。このように、放射光には偏光の性質がある。

　以上述べてきたように、シンクロトロン放射光は、（１）指向性が強い、（２）細い平行ビームが得られる、（３）輝度が非常に大きい、（４）赤外線からＸ線までの幅広い波長の光が得られる、（５）ナノ秒程度のパルス光である、（６）偏光を利用できる、と言った特徴がある。

3． シンクロトロン放射光施設の構造と挿入光源(3), (4)
　シンクロトロン放射光には、前述したような特徴があるが、これを得るためには加速器で電子を相対論的速度まで加速し、偏向電磁石で電子の軌道をまげて放射光を得るリングが必要となる（蓄積リングと言う）。図５に、簡単な模式図を示す。電子は線形加速器（LINAC）等から入射され、蓄積リング内に入る。電子がその軌道を偏向すると、電磁波としてエネルギーを放出するため、電子の運動エネルギーを保つにはリング内で加速しなければならない。このため、電子の高周波加速を行う空洞と電子の軌道を偏向する偏向電磁石が交互に並ぶ形になる。偏向電磁石で軌道を曲げる電子からは、その運動方向に指向性の強い光が放射され、ビームラインを通じて取り出される。


　放射光の強度あるいはエネルギーは、ウィグラー、アンジュレーターと呼ばれる装置を用いることによって、さらに高めることができる（図７参照）。これらの装置を挿入光源と言う。挿入光源では、図６に示すように、電子の進行方向に対して垂直な磁場を交互に作用させ、電子を正弦波的に蛇行させる。このとき、蛇行軌跡の接線方向に光が放射されることになり、軌道上での最大磁束密度をBmax、磁場の周期長を​oとして、



[image: image44.wmf]
で偏向パラメータが定義される。強い磁場の場合
[image: image45.wmf]であり、電子は正弦波的蛇行運動の頂点付近で、運動軸方向に放射光を発生する。このような条件の挿入光源をウィグラーと言い、N個の磁極でＮ回電子は蛇行するので、放射光の輝度はＮ倍になる（図６a）。これに対し、アンジュレーターの場合には、弱い磁場で（
[image: image46.wmf]）、図６bに示すように、運動軸方向に間断なく放射光が発生し、その性質は準単色光に近い。


　
4． 佐賀県シンクロトロン放射光応用研究施設について(5)〜(7)
佐賀県シンクロトロン光応用研究施設（以下佐賀SＬ施設と略す）は、九州北部学術研究都市整備計画の一環として、シンクロトロン光の産業利用を目指した応用研究を中心に据えて、その成果を新しい産業の創造や地域産業の高度化に活かすことを目的とし、佐賀県が目玉として整備を目指してきた大型施設であり、国内では４，５番目の大きさの規模を誇る。佐賀県SＬ施設は、地域産業の活性化、産学官・アジアワイドの共同研究を目指して、初めて地方自治体が設立運営するものであり、構想段階から多くの研究者の賛同と協力を集め、佐賀大学にはシンクロトロン光応用研究センターが発足している。また、施設の有効な利用を図り、鹿児島大学においても平成１４年１１月に同施設の紹介がなされ、九州地区の国立大学あるいは理工系学部は共同利用への協力協定を結んでおり、同施設の利用ならびに関連分野における教育研究の活性化が期待される。佐賀県SＬ施設は、平成１６年４月の運転開始を目標に現在まで実験棟・宿泊施設の建設が終わり、光源装置やビームラインの発注組み立てが急がれている。

さて、佐賀SL施設の蓄積リングの周長は約75.6 mであり、1.4 GeVの最大電子エネルギーが得られる。図７に、同施設が発生する放射光のスペクトル（フラックス）と、期待される研究分野を示す。同施設は、世界最小の第3世代放射光施設を謳っており、0.005 eV～25 keVの幅広いエネルギーの光が得られる。また、蓄積リングに超伝導ウィグラーを挿入したまま運転が可能となっている。偏向電磁


石による放射光の臨界エネルギーは1.9 keVであり、光源サイズは水平方向が581 m、垂直方向が126 mとなっている。7.5Ｔ超伝導ウィグラーを挿入光源としたときには、臨界エネルギーは9.8 keVまで増加し、利用できる光のエネルギーも硬Ｘ線側にシフトしている。ビームラインは２０本が予定されており、内１３本が偏向磁場からの放射光用、６本がウィグラーからの放射光用、残りはその他の使用となっている。これら２０本のビームラインのうち６本が建設予定であり、今後、次節以降に述べるような様々な分野での利用が期待されている。

5． 分析技術への応用

　放射光利用の利点は、光と物質との相互作用に基づいた種々の現象を高い効率と高分解能で調べられることであろう。光と物質との相互作用を利用した研究については、筆者よりもその分野で研究をおこなっている読者のほうがはるかに詳しいので、幾つかの応用例を挙げることをもって割愛させていただく。

赤外線領域の光の振動数は分子の振動数程度であるので、分子の状態を強く反映したスペクトルを得られ、赤外分光分析が効率よく行える。放射光の場合には、従来用いられてきた赤外分光装置のグローバー光源（黒体放射）よりも1000倍高い輝度で赤外線を利用でき、またパルス光を利用できるため、低ノイズ・ 高分解能で構造・状態の時間変化を観察でき、小寸法の固体試料の測定にも適している。例えば、GPaオーダーの高圧下での固体の相変態、触媒や腐食で問題となる表面吸着分子の結合や振動モード、超伝導薄膜や電子デバイスの電子状態等の分析・研究において利用され、G. L. Carr(8)は、Si基板上に形成したGaAs(室温でのギャップ1.42 eV)に、1.47 eVのパルスレーザー照射と同期させてシンクロトロン赤外分光分析を行い、光子誘起伝導を生じる電子とホールの挙動について調べている。生体分野でも、癌、骨粗鬆症、アルツハイマー症等、細胞や組織の分子・化学構造に由来する様々な現象や病気の原因解明への応用が期待されている(9)。

紫外線から可視光線、軟X線領域になると、光は物質の軌道電子と相互作用し、原子の電子的励起や電離を生じる。光を物質に照射した場合に放出される光電子のスペクトルは、物質を構成する原子の化学形態や電子構造の情報を与えてくれるが、光電子が放出されるのが表面から数原子層程度の深さであるため、特に表面物性について重要な知見が得られる。従来、紫外線光電子分光（UPS）ではHeI、HeIIの共鳴線が用いられ、Ｘ線光電子分光（XPS）ではAlやMgのK線が用いられてきた。放射光には前述したように、これらの光源に勝る多くの利点があるが、他に、連続エネルギー光の特徴を生かして、物質内における始状態および終状態に至る励起・緩和過程あるいは共鳴現象を調べられる。例えば、CeF3について紫外線のエネルギーを変えながら発生する光電子スペクトルを観察すると、121.9 eV以上のエネルギーでCe軌道電子の4d94f2への励起現象が生じていることがわかっている。また、偏光を利用すると、磁性体あるいはスピン相互作用の大きい物質の状態を調べることができる。

0.5 keV～5 keVの軟X線領域では、酸素からカルシウムまでの軽元素の1s電子、より重い元素の内殻電子による吸収や発光、電子の放出、その緩和として生じる蛍光Ｘ線等を利用して、物性や表面状態を調べることができる。放射光では、紫外線から軟Ｘ線に至る光のエネルギーが連続的であることから、低エネルギーレベルからの現象を調べることができ、微量元素あるいは微小領域の分析が可能となって、材料開発には欠かせない技術となってきた。Ｘ線顕微鏡は、物質に照射したＸ線の吸収・位相差・散乱、二次電子、蛍光Ｘ線、蛍光等を測定して、材料を分析する装置の総称である。軽元素であるO、C、Nでは軟X線の吸収端近傍で吸収係数が1桁以上異なっており、ウェットな試料を水の影響を受けずに、C、N原子で構成される生体・高分子のイメージングが行え、また、C=O、C=N結合ではC原子の吸収端の微細に異なることを利用すると、例えば、核酸や蛋白質をマッピングすることができる。このような軟X線顕微鏡を用いて当初取り組まれた例としては、染色体の構造解析があり、今日では50 nmの分解能で解析できるようになってきている。

5 keV以上のX線領域においても、シンクロトロン放射光では、その強度が従来のＸ線管よりも1000倍にも達するため、短時間、高分解能で新しい発見をもたらす可能性を与える。X線吸収微細構造（XAFS、X-ray Absorption Fine Structure）法では、元素の吸収端前後でX線の吸収が桁違いに異なることから、物質に吸収されたX線の強度をエネルギーの関数として測定することにより、物質に含まれている元素の定性・定量分析が行える。吸収端前後の約50 eVのスペクトル構造はXANES（X-ray Absorption Near Edge Structure）と呼ばれ、元素の価数、構造の対象性が反映される。吸収端より50 eV以上のスペクトル構造をEXAFS（Extended X-ray Absorption Fine Structure）と言い、元素周囲の配位原始までの距離、配位数、配位原子についての情報が得られる。

また、従来のX線管を用いたX線蛍光分析では、gの微量元素の分析が可能であり、材料開発において材料の性質を左右する微量元素の特定に重要な役割を果たしてきたが、1000倍近い輝度を得られるシンクロトロン放射光では、さらにpgの微量元素まで測定が可能となってきている。僅かに残されたナポレオンの髪の毛が15－100 ppmの砒素（通常0.3 ppm）を含んでいたことがわかったのもシンクロトロン放射光を利用した結果である。

　X線回折は、結晶回折に関するブラッグの法則
[image: image47.wmf]（d；格子面間隔、；回折角、；X線波長、n；自然数）を基礎として、様々な物質の構造解析に役立つ。結晶中に力を加えたり製造過程で生じた残留応力があると、dだけ格子面がひずんで、回折角もだけずれる。これより、結晶の弾性係数をとすると、外部付加応力や残留応力は
[image: image48.wmf]で与えられる。材料の強度や破壊の問題を扱う際には、局所的な応力分布の評価が必要であるが、短時間で微小領域の情報が得られるＸ線ビームの活用が期待されている。

　転位は結晶の塑性変形を担う結晶欠陥であり、その周りでは原子面が僅かにひずんで傾いている。この傾いた面にブラッグ反射の条件を合わせると、転位の像が得られる。このような方法をＸ線トポグラフィーといい、F. Vallinoら(10)は、長さ15 mm、幅4 mm、厚さ0.7mmのSi単結晶の引張変形を行いながら、シンクロトロン放射光を用いて、転位の増殖過程をその場観察している。その他、材料物性を大きく支配する不純物原子等の点欠陥の状態についても、X線準禁制反射法を利用した研究が行われている。また、表面に対する入射角を非常に小さくすると、X線の浸入深度が小さくなる一方で、ブラッグ回折面の間隔が大きくなるため、表面や界面の組織や構造、高分子結晶、超格子、多層膜等の大きな単位構造を調べることができる。

　シンクロトロン放射光のエネルギー連続性と高強度の利点が活用される材料分析法として、X線異常散乱法（AXS）がある。これは、元素の吸収端近傍で発生する異常散乱を利用するものであり、液体、非晶質、結晶における多元系物質の原子配位構造を調べるのに役立つ。

　シンクロトロンX線の透過能を利用した医療面における一つの有用性は、造影剤投与によるレントゲン撮影のような観察を動的に行えることであろう。物質中において、表面からxの深さにおけるX線の強度は、
[image: image49.wmf]で与えられる。ここで、Ioは入射X線の強度であり、は吸収係数でX線のエネルギーと物質の原子番号に依存し、一般には原子番号が大きいほどX線が吸収される。考慮されるべき利点は、シンクロトロンX線の強度が高いため、連続X線による透過像ではなく、造影剤あるいは染色体重元素の吸収端にあわせたエネルギーを選択して、調べたい部位、組織のより分解能が高い構造や像が得られることである。また、蛋白質X線分析は放射光の利用により画期的に進展し、核酸、酵素、抗体等の生体分子の3次元構造を短時間でより正確に与え、これらの標的分子と作用して効能を発現する医薬の開発において重要な役割を果たしている(11), (12)。

6． ものつくりへの応用

　シンクロトロン放射光が種々の分析技術において、従来の方法に勝る利点を与えることを述べたが、光と物質の相互作用を利用した新素材開発や超微細加工への応用も期待されている。紫外線以上のエネルギーを有する光を照射すると、原子の電子的励起や電離がおこることは述べた。この励起・電離された原子が種々の物理過程や化学反応を誘起・促進し、従来にはない新素材の開発の可能性を与える。また、原子の励起や電離には固有のエネルギー閾値があるため、付与するエネルギーを変えることにより、選択的な元素の励起・電離を行え、新素材開発における条件制御の可能性も与える。さらには、レーザー光のような細束ビームを利用でき、かつ既存のレーザー光よりも短波長の光を利用できることから、精密加工技術への応用も考えられてきた。

こうしたものつくりの例としては、光CVDによる新素材・高品質薄膜作製、電子デバイスの作製、アブレーションを利用した高分子薄膜の作製、半導体デバイスのエッチング用レジストのパターンを作るリソグラフィー等がある。現在では放射光を利用したリソグラフィーによるレジストへのパターニングは数10 nmまでできる可能性が示されている。さらにリソグラフィーでパターニングされた厚いレジストから電気メッキで金型を作って、センサーやアクチュエータ等の精密微細部品を加工するLIGAの技術も注目されている。また、前節でも述べたように、生体・医療・製薬分野においても、シンクロトロン放射光は画期的な進歩をもたらしている。

7． 最後に

　筆者は、縁あって、平成14年11月に本学で、佐賀県SL施設紹介の講演会を催させていただき、その後同施設の利用に関しては、協力体制を敷いた九州地区国立大学の一校として参加できるようになった。本学への呼びかけにご尽力いただいた九州大学的場優教授、佐賀大学シンクロトロン光応用研究センター小川博教授、鎌田雅夫教授に謝意を表したい。シンクロトロン放射光を用いた研究に知識経験のない筆者の書いた本稿は拙劣であり批判の的に耐えないが、これから先は読者のご専門において、九州にもたらされた新しい光の活用を期待したい。なお、同施設の利用計画に関しては、参考文献（７）のホームページを参照されたい。最後に、本稿を書くにあたって、快く資料を提供してくださった佐賀県産業振興課の皆様に謝意を表する。
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図１．Ｘ線の波長と強度
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図２．荷電粒子の加速による電磁波の放射．


（a）非相対論的速度、（b）相対論的速度．
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図３．円軌道放射光の輝度のエネルギースペクトル．
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図５．シンクロトロン施設の模式図．





図６．挿入光源の原理．
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(b) アンジュレーター





図７．佐賀県シンクロトロン光応用研究施設におけるフラックスと応用技術．


（佐賀県産業振興課リーフレットより転載）





図４．放射光のパルス性．
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