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   Fast x-ray detectors and fast signal processing devices have enabled to measure time dependence of  x-ray 

diffraction intensity. Using a fast x--ray detection system, we have developed a time-resolved measurement 

method of rocking curves with a laboratory x-ray source. The method has been demonstrated for time-

resolved rocking curves from an ultrasound-vibrated silicon crystal in MHz range. The measured rocking 

curves have been consistent with simulated curves based on the dynamical diffraction theory. 
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1.は じ め に

分子や結晶などの物質の構造を調べるのに回折法が用い

られているが,測 定にはある程度の時間が必要なため,こ れ

までは試料を積極的に静的な状態に保 って測定が行われて

きた.こ の場合,安 定状態の構造しか得られず,励 起状態や

別の準安定状態に移るときの中間状態の構造は知ることが

できない.近 年,X線,電 子線及び中性子線源や高速検出シ

ステムの発達により、回折法に時間分解測定を組み合わせ

ることが可能となってきた.時 間分解回折法は,物 質構造

のダイナ ミクスを調べる新たな方法として期待 され研究 ・

開発が行われている1).

高強度X線 である放射光は,構 造解析などの回折実験に

対 して測定時間の短縮化や高精度測定に貢献 してお り,分

解時間内でのフォトン数が必要となる時間分解測定に対し

ても非常に有用である.特 に,放 射光がもつ約100psの 短

パルス性は,サ ブナノ秒領域における分子構造や格子歪変

化の観測を可能としている2'3).近 年 、様々な分野で放射

光の需要が高まり,放射光施設が増設されているが,そ れを

利用できる時間は十分ではない.

一方
,X線 発生装置は広 く普及 しており,回 転陽極型X

線 管を中心として大強度化も進んでいる.放 射光を利用し

た実験が非常に限られてしまうことを考えると,時 間分解

X線 回折(TRXRD)法 の普及には,実 験室系X線 源を用

いた回折実験に時間分解測定技術を組み合わせることが必

要不可欠である.

実験室系X線 源は普通パルス性を有 しないため、ス トロ

ボスコピックな回折写真を得るには,X線 シャッターもし

くはゲー ト付の2次 元検出器(ゲ ー ト付X線CCD)を 必

要とする.前 者については開口時間が数msの ものが,後 者

についてはゲー ト時間が100nsの ものが現在市販されて

いる.一 方,ロ ッキングカーブ測定に用いられるパルス計

数型検出器の場合,nsの 高時間分解能をもつものがある.

本研究では,実 験室系X線 源によるTRXRD法 として,

パルス計数型検出器を用いてナノ秒で時間分解 したロッキ

ングカーブ(RC)の 測 定方法の開発を行 う.RCは 結晶の

歪に対応 して変化 し,そ のRCは 歪 んだ結晶における動力

学的回折理論に基づいて計算 される.そ こで,歪 の分布及

びその時間変化がよく分かっている試料に対して時間分解

ロッキングカーブ(TRRC)測 定 を行い,シ ミュレーション

と比較 し検証する.
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Fig. 2 Schematic diagram for the setup of a sam-

      ple for ultrasound vibration.

Fig. 1 Configuration of  TRRC measurement us-

      ing a laboratory x—ray source.

2.実 験 室 系X線 源 を 用 い た 時 間 分 解 ロ ッ

キ ン グ カ ー ブ の 測 定 法

TRRd測 定に用いる回折計や光学系は,一 般的なRC測

定と同様で,検 出器からの信号を時間分解処理する点にお

いてだけ異なるtFig.1に 示す ように,発 生装置からのx

線 を分光器を通 して試料に入射 し,回折X線 をシンチレー

ション検出器のようなパルス計数型検出器によって検出す

る.検 出器からのパルス信号を時間振幅変換器(TAC)及

びマルチチャンネルアナライザー(MCA)や マルチチャン

ネルスケーラー(MCS)な どのマルチチャンネルスケー リ

ング装置に入力し,試 料に印加する外的刺激をマルチチャ

ンネルスケ… リングの トリガとする.こ れにより,ト リガ

に対する回折X線 検出時刻のヒス トグラムが得 られる.こ

れはある結晶の回転角θにおける回折強度の時間変化に相

当 し,こ れをブラッグ角θBの 回 りの各θで測定すること

によってTRRCを 得 る.TRRC測 定法についてTable1

に まとめる.

この方法の揚合,時 間分解能は検出器のそれで定まり,よ く

用いられるNalシ ンチレーション検出器の場合100～200n8

であ る.こ れに対してプラスチックシンチレーターは,エ ネ

ルギー分解能が悪 く,ノ イズも多いが,数llsの 時間分解能

をもつ.ま た,ア バランシェ型フォ トダイオー ド(APD)は

(・lnsの 時 間分解能をもつが,受 光面積は～10mm2と 小

さい.

時 間分解モー ドにおけるRCの 測定精度等は時間平均

モー ドと原理的に同じであるが,マ ルチチャンネルスケー

リングの1チ ャンネルの時間幅を△t,ト リガの繰 り返し周

期をTと すると,時 間分解モー ドの測定時間は平均モー ド

に対 してT/△t倍 となるため.ド リフ トを抑えることが重

要となる.ま た,実 際の測定に際 しては,測 定時間が△tを

決める要因となるため,△ εに適当な時間分解能をもつ検出

器を選択する必要がある.

3.実 験

検証実験 として,単 一モー ドの超音波で振動 させたSi

単結晶のTRRC測 定 を行った.Fig2に 示すように厚 さ

400μmのSi単 結晶の裏面にPZT超 音波振動子を取 り付

け,縦 波音波を導入し厚み共振させる.深 さ方向にz軸 を

とると試料表面z二 〇は自由端 と考えられるので、試料中

の縦歪分布及びその時間依存性は

6=Eosin.(2π2/λa)sLtTl.(2m/t十 φ)(ユ)

となる.共 振周波数は 〃=・11.64MHzで,Siの 〈111>方

向における音速を9356kms　 1と するとλ。/2=・402μm

で ある.

試料中の歪を評価するために,Fig.3に 示すような平行二

結晶配置を用いた、封入式X線 管からのCuKa線 をスリッ

トを通 して分光結晶に入射 し,試料結晶からの444対 称反

射を,時 間分解能211sを もつプラスチ ックシンチ レーショ

ンカウンター(PSC>に よって検出する.PSCか らのパル

ス信号を増幅器及びデ ィスクリミネーターを通してMCS

に入力する.MCSO)ト リガには,超 音波振動子の駆動オシ

レーターからの交流を入力する.こ れによりθにおける回

折強度の時間変化が得 られ,こ れを θB=79.460の 回 りで

測定することによってTRRCを 得 た.

4.シ ミ ュ レー シ ョ ン

歪んだ結晶からのRCは,歪 んだ結晶における動力学的

回折理論(Takagi-Taupin方 程 式)4`5)に よって計算 され

TablelTRRC測 定 法 の 概 要



Fig. 3 Schematic diagram for demonstration of 

 the TRR.0 measurement.

る.Wieら はz方 向に1次 元的な歪分布がある揚合におい

てこの方程式を解いた6).そ れ によれば.ブ ラッグケース

における対称反射の散乱振幅X(θ)は 次のよ うに求められ

る.す なわち,Zo〈z<○ ○における結晶からの散乱振幅を

Xoと し,街 くz<勧 の縦歪をEと すると,g⊥ 〈β〈○○

からの散乱振幅は

 Fig. 4 TR:RCs from the  ultrasound—vibrated sil-
     icon crystal. (a) experiment. (b) simula-

       tion.

で与えられる.こ こで,r。 は古典電子半径,λ はX線 の波

長,Fu,Hは 入射及び反射に対する構造因子,Vは 単位胞の

体積である.さ らに,Z2<Z<Z1の 縦歪及び 彩1<2vくOQ

か らの散乱振幅をそれぞれ6,Xoに 代入 して,z2〈z<oO

か らの散乱振幅を得る.こ れをｚ=0ま で繰 り返し計算す

ることによりX(θ)を 得る.本 稿では,縦 歪分布モデル と

して式(1)を 用 いてX(θ,L)を 計算 した.

5.結 果 及 び 考 察

得られたTRRCをFigl4(a)に 示す(共 振周期85.9nsの

2周 期分を表示 している).RGの 中心位置が共振周波数で

変調 してお り,低 角側及び高角側ヘシフトしたときは,そ

れぞれ低角側及び高角側へ広がっていることが分かる.ま

た、高角側への広が りに比べて,低 角側へより広がってい

ることが分かる,こ れ らの特徴はFig.4(b)に 示すように,

EO=9.2×10-6と したときのシミュレーションによって

よく再現されている.X線 の衰消距離はλ、、/2よ りもf分

小さいので,X線 回折に寄与している領域の歪の大きさは

z方 向に対して単調増加 となる.そ のため,RCは 低 角側も

しくは高角側ヘシフ トし,シ フ トした方向へ広がる.高 角

側へ「o)広がりが小さいのは,X線 の吸収のためである.

6.お わ りに

実験室系X線 源及びTR測 定のための 一般的な光学系

・回折計による回折強度測定にマルチチャンネルスケー リ



1)  J. R. Helliwell and P. M. Rentzepis, Time-resolved 

diffraction, Oxford Univ. Press (1997). 

2) J. R. Helliwell and P. M. Rentzepis, Tune-resolved 

  diffraction (eh.6--8), Oxford Univ. Press (1997). 

3) M. F. DeCamp, D. A. Reis, D. M. Fritz, P. H. 

Bucksbaum, E. M. Dufresne, and R. Clarke, J. Syn-

  chrotron Rad. 53, 177-192 (2004). 

4) S. Takagi, Acta Crystallogr. 15, 1311 (1962). 

5) D. Taupin, Bull. Soc. Franc. Miner. Crystallogr. 

  87, 469 (1964). 

6) C. R.. Wie, T. A. Tombrello, and T. Vreeland, Jr., 

  J. Appl. Phys. 59, 3743 (1986).

ングを組み合わせることによってTRRC測 定法を開発し

た.時 間分解能は検出器のそれで定まり,PSCを 用いた場

合2nsで あった.こ の方法を用いて厚み共振させたSlの

TRRC測 定 を行い,シ ミュレーションと比較した結果,こ

の方法が うまく機能していることが確かめられた.1
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