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1．概要
　超ウラン元素を含む密封放射性物質の利用研究を目的
として、BL22XUは原子力機構（JAEA）4本目ビーム
ライン（硬X線アンジュレータビームライン）として蓄
積リング棟およびRI実験棟に建設され、2002年5月に
運用を開始した。RI実験棟に導かれた軟X線アンジュ
レータビームラインBL23SUとBL22XUを相補的に利用
することによって、JAEAが掲げる原子力に関する基礎
と応用研究、福島環境回復をめざした研究等を推進する
ためのビームラインである。
　2017年度に実施された課題は、前期は18課題、後期
は21課題であった。その内、外部課題（JAEA施設供
用課題／ナノテクプラットホーム課題）は、前期13課題、
後期13課題であった。また、企業ユーザーも徐々に増
えつつある。放射光実験に利用した日数は次の通りであ
る。表1の数値はビームライン調整・機器調整を除いた
日数で示されている。

表1　配分された実験利用日数
2017年前期 2017年後期

内部課題 外部課題 小計 内部課題 外部課題 小計

JAEA 35 11 46 43 10 53
42% 13% 55% 43% 10% 54%

QST 17 21 38 20 26 46
20% 25% 45% 20% 26% 46%

全体 52 32 84 63 36 99
62% 38% 100% 64% 36% 100%

　2016年4月にJAEAよりQSTが分離移管されたため、
BL22XUでも所有法人の異なる実験装置が入れ子状態と
なっている。2017年度は2年目であるが、JAEA/QST
実験配分は2016年度と比べて改善されている。BL11XU
のXAFS実験システムのBL22XUへの移設や、2軸回折
計の撤去が行われており、入れ子解消は着実に実施され
ている。
　2017年度はRI実験棟の放射性同位元素の使用許可に
関する変更申請が行われており、Es（アインスタイニ
ウム）を使用する世界初の実験が2017年12月に実施さ
れた。
　2017年度に実施した研究について、上流側より実験
分野ごとに報告する。
� （塩飽 秀啓）

2．実験ハッチ1：高圧プレス
　キュービック型マルチアンビル高温高圧発生装置
SMAP180を利用することにより、現在、室温で圧力10 
GPa、高温高圧下では圧力6 GPa-温度2000℃までの領
域で、角度分散型X線回折実験とX線吸収法による密
度測定が可能である。2017年度は岡山大・浦川らによ
り比較的小さい天体（水星や月など）の金属核を構成し
ていると考えられているFe-Ni-S系融体を対象とした研
究の一環としてNi-S系融体のX線吸収法による高温高
圧その場密度測定が実施された（図1）。Ni-S系融体は
2016年度に実施したFe-S系融体に比べて密度が大きく、
熱膨張率も大きな値を示すことが明らかになった。ま
た、火星などのより大きなサイズの惑星内部構造を明ら
かにするため、これまでよりも高圧下でのX線吸収によ
る密度測定を可能とするための技術開発が阪大・寺崎ら
によって実施された。これまで高圧プレスを用いて実施
してきた密度測定技術をダイヤモンドアンビルセルでの
測定に適用した。この結果、12.5 GPaまでの圧力条件に
おいて、金属試料（Fe、In）と標準物質（KBr）のX線
吸収測定から得られた金属試料の密度は、X線回折によ
る密度とよく一致した。本測定手法によって試料密度が
精度良く求められることが示された。また、高温高圧下
において液体Csに一次の液体-液体相転移が存在しない
ことを、高圧プレス装置を利用したX線吸収測定によっ
て明らかにした研究の論文が掲載された[1]。
　水素ガス雰囲気下の構造研究の一環として、金沢大・
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図1　Ni-S系融体の3.5 GPaにおける密度の温度変化
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石川らにより高圧プレス装置に小型電気炉を設置し水素
透過合金の高温水素ガス雰囲気下におけるその場X線
回折測定が施設供用課題として実施された。Nb-TiNi合
金はbcc-Nb相とB2-TiNi相からなる2相合金であり、水
素透過性と耐水素脆性の性質を併せ持つ材料である。繰
り返し使用可能な水素分離膜として応用するために、組
成や金属組織の異なる合金に対して水素化、脱水素化過
程の構造変化を調べた結果、水素化と脱水素化ではbcc-
Nb相が異なる構造変化をすることを明らかにした。

（町田 晃彦、綿貫 徹）

3．実験ハッチ1：DAC
　ダイヤモンドアンビルセル（DAC）用回折計では、
東大・水上らによりFeSeおよびFeSe1－XSX（x~0.08）
単結晶試料の高圧下X線回折測定が実施された。同
グループが2015、2016年度に実施した鉄系超伝導体
FeSe1－XSXに関する課題の成果である物理的圧力と化学
的圧力の組み合わせによる新しい鉄系高温超伝導の発
見については、論文が掲載され[2]、プレス発表が実施さ
れた。2017年度は物理的圧力効果と化学的圧力効果の
違いを理解するためにFeSeおよびFeSe1－XSX（x~0.08）
単結晶での高圧下X線回折測定が実施された。この実験
では2016年度に名大・澤らによって開発された、DAC
中に封入した2つの単結晶からの回折をそれぞれ抽出す
る新たな解析法を適用した。FeSeとFeSe1－XSXではカ
ルコゲンの原子座標の圧力に対する変化に違いが見ら
れ、これが物性への物理的圧力と化学的圧力の寄与の違
いである可能性が示唆された。また、澤らが2016年度
に実施した励起子絶縁体である層状遷移金属カルコゲナ
イドTa2NiSe5の低温高圧下での構造解析では、同グルー
プが開発した上記の手法を用いて高精度な結晶構造解析
に成功し、論文が掲載されるとともに[3]、プレス発表も
実施された。この他に東工大・東らによって負の熱膨張
関連物質の新規物質であるPbCoO3、PbMnO3の高圧下
粉末X線回折測定が施設供用課題として実施された。
　DAC回折計と高エネルギー X線を利用して原子二体
分布関数（Pair Distribution Function; PDF）解析のた
めのX線全散乱測定も引き続き実施した。BL22XUの
Si（111）二結晶分光器による高強度の高エネルギー X
線と大型二次元検出器の組み合わせによって短時間で
高統計精度のX線全散乱測定が可能であり、BL22XU実
験ハッチ1の特長を活かした測定である。2017年度には
PDF測定に関して5件の施設供用課題が実施された。文
部科学省の光・量子融合連携研究開発プログラムでの研
究課題として実施された水素貯蔵材料の研究でPDF測
定環境の整備を主に進めてきた。本プログラムにおいて
産総研・Kimらと進めてきた薄膜試料のPDF測定に関

しては石英ガラス上に製膜したMg薄膜を粉末化するこ
とで薄膜試料の特性にほぼ影響を与えず選択配向の影
響を低減させることに成功した。その結果、薄膜試料
で十分に解析可能なPDFが取得でき、水素吸蔵前はMg
とキャップ層であるPdの2相モデル、In-situでの水素
吸蔵後はMg、MgH2、PdHXの3相モデルで良く再現す
ることができた（図2）。大型二次元検出器を利用した
PDF測定はユーザーが増加し、その対象が貴金属クラ
スター（物材機構・冨中）、ゼオライト（東大・脇原）、
セメント材（Hanyang Univ.・Bae）と多岐にわたるよ
うになった。また、準結晶の単結晶構造解析に関する論
文[4]、および数気圧のガス雰囲気下におけるX線回折測
定環境を利用した水素貯蔵合金 [5]やMOF[6]の構造研究
に関しての論文が掲載された。

（町田 晃彦、綿貫 徹）

4．実験ハッチ3：XAFS
4-1　XAFS測定システムの構築
　QST発足に伴い、ビームラインと実験装置の入れ
子解消のため、BL11XUにて培われたアンジュレータ
XAFS実験システムをBL22XUへ移設している。2017
年前期では、アンジュレータXAFS測定による蛍光
XAFS測定システムの高度化を実施した。19素子SSD
検出器を使用し、湾曲ラウエ結晶アナライザーを利用し
てバンクグランドノイズを低減化した極微量試料測定シ
ステム構築を行った。その結果、µmol/Lオーダー試料
の蛍光XAFS測定に成功した。2017年後期では、Es元
素測定を目指して専用試料容器を開発すると共に、測定
試料環境の整備と測定条件の詳細設定を行った。極微量
の密封放射性物質測定の基礎が構築できた。

（塩飽 秀啓）

図2　石英ガラス上に製膜したMg薄膜試料を粉砕した試料
で得られたPDFの解析結果。（a）水素化前のMgと
Pd（キャップ層）の2相モデル、（b）水素化後のMg、
MgH2、PdHXの3相モデルでの解析結果。
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4-2　Esの水和構造
　人類が利用できる最も重い元素である原子番号99番
元素「Es（アインスタイニウム）」の水和構造解明研究
を実施した。Esは、原子特性や物理特性などほとんど
が解明されていない元素の一つである。イオン半径を決
定する閉殻の6s、6p軌道の広がりが相対論あるいは内
殻の5f軌道の遮蔽によって決まる。Esではこれらの関
係が混じりはじめる元素であり、水和イオン半径の測定
によって未解明のf軌道の挙動を明らかにする手がかり
となることが期待される。測定は高輝度アンジュレータ
放射光、19素子SSD検出器、湾曲ラウエ結晶アナライ
ザーを組み合わせることによって、Esから放出される
蛍光X線を効率よく捉えることができた。測定データを
詳細に解析しており理論計算と合わせて検討中である。
またEs水和構造解析実験に先立ち、Esの蛍光X線エネ
ルギーと吸収端エネルギーを初めて正確に測定すること
ができた。これらの結果は、RI実験棟ビームラインの
特長を生かした実験成果である。

（塩飽 秀啓）

4-3　ガラス固化体
　使用済み燃料の再処理から発生する高レベル放射性廃
液のガラス固化処理では、廃棄物発生量を減らすため
に、廃液成分の高充填化を目指した研究開発が進められ
ている。我々は、XAFSの有する元素選択性を活かして、
ガラスに含まれる元素の化学状態を調べてきている。特
に、ガラス溶融炉の炉底に蓄積し、安定な運転操業を阻
害する要因である白金族元素の分析に力を入れている。
これまでの放射光分析から、ガラス固化体中でロジウム
の化学形が、酸化物（RhO2）とRh金属からなっている
こと[7]、それらの割合や分布がルテニウムとの強い相関
に支配されていること [8]を明らかにしてきた。本研究
では、ロジウムの化学形が、ガラス原料の違いやガスバ
ブリング操作によってどう影響を受けるかを調べた。
　図3にガラスの原料としてビーズ状とファイバー状、
ファイバー状のガラス原料に空気とアルゴンのバブリン
グ操作を加えた、計4種類のガラス固化試料中のロジウ
ム元素K吸収端EXAFSの結果を示す。酸化物に対応す
るRh-O対の第1ピーク、金属に対応するRh-Rh対の第2
ピークが認められる。原料の違いに着目すると、ビーズ
状の原料から製作したガラス固化試料の方が、酸化物に
相当する第1ピークが弱く、金属に相当する第2ピーク
が強いことから、ファイバー状原料の試料よりも還元的
であることがわかる。次に、バブリング操作による影響
では、ガスの種類に関係なく、第1ピークが弱まり、第
2ピークが大きくなったことから、還元性へ傾いたこと
を示している。空気よりもアルゴンガスのバブリングの

方が、より還元的であった。空気をバブリングした場合、
含まれる酸素により酸化側へ傾くと予想されたが、そ
うはならなかった。その理由として、RuO2にトラップ
されて固溶体（Ru,Rh）O2として安定化するプロセスが、
バフリングによって阻害されたためと考えられる。この
結果は、バブリング操作が、白金族元素の沈殿堆積に
よる問題を克服する可能性を示している。このように、
様々な条件で製作したガラス固化試料中の元素を調べ上
げることで、ガラス溶融炉内で何が起きているのか、ど
のようにすれば課題が解決できるかの糸口を与えてくれ
る。

（岡本 芳浩）

5．実験ハッチ3：応力／イメージング
　材料加工、疲労に関する研究においては、温度や荷重
による変形、欠陥生成・成長、溶融凝固などの現象をリ
アルタイムで計測し、そのメカニズムを解明することが
構造物の健全性、予寿命評価につながる。BL22XUでは、
X線可視光変換ユニットとハイスピードカメラを組合せ
ることで時間分解能0.5 msec、視野5×2 mm2、空間分
解能6 µmを満たしたシステムを構築し、高エルギー放
射光X線による材料内部の外的変化に伴う実空間現象
の解明を行っている。
　本システムを適用し、2015年度より引き続き、レー
ザー照射下における金属球の溶融凝固その場測定を行っ
た。図4は真空容器中のオーステナイト系ステンレス鋼

図 3　ガラス固化体のXAFS構造関数
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SUS304基板上のφ0.2 mmチタン球にレーザーを照射し
たときのチタン球の時間変化を示している。（a）、（b）
はそれぞれ基板の温度を25℃、500℃に設定している。
レーザーはIRレーザーを使用、入熱量4×104 W/mm2

で数秒チタン球にのみ照射した。その結果、基板の温度
が低い場合には金属球が溶けているものの基板に広がら
ず、基板の温度が高い場合には基板に広がりだしている
ことがわかる。つまり、金属球が基盤に広がるためには
金属球が溶けていることは当然であるが、溶け広がる基
板の温度が高いことが重要であることがわかる。この結
果は、レーザーコーティングの現象を解明する非常に重
要な成果であり、レーザーコーティング膜表面に金属球
の状態で残存するのは、膜の温度が低くなっているレー
ザー照射直下から外れた場所に落下した金属球であり、
その理由を解明したこととなる。本研究成果は、国家プ
ロジェクトであるSIP（戦略的イノベーション創造プロ
グラム）／革新的設計生産技術、高付加価値設計・製造
を実現するレーザーコーティング技術開発（H26-H30、
代表機関：大阪大学、JAEA）におけるレーザーコーティ
ング現象解明に大きく貢献するものであり、2018年度
も引き続き、研究を重ねていく予定である。
　2017年度は応力評価に関する施設供用課題を7機関9
件（うち、成果専有課題3件）実施した。主なテーマは、
粗大粒を有する材料内部応力評価技術開発、レーザー
ピーニング表面改質による圧縮応力分布評価、燃料電池
の充放電における内部応力評価、人工骨や航空機材料に

利用されているチタン合金の強度と変形、組織に関する
研究など、ものづくりを念頭に置いた評価実験であり、
それぞれ非常に有益な情報が得られた。
� （菖蒲 敬久、安田 良、城 鮎美）

6．実験ハッチ3：回折計
6-1　強誘電体
　強誘電体は自発電気分極を持ち、これにより蓄電や、
電気と力や熱とを相互に変換できることから、コンデン
サや圧電素子、センサーに使われる。中でもリラクサー
強誘電体は材料の組成や分極の広がり・構造を不均質化
することによって高い性能が実現される。この不均質な
構造は原子レベルからミリメートルまで様々な大きさを
持つとともに様々な速さで動くことから、高い性能の本
質を解明するためには、様々な長さや時間スケールを計
測する事が必要となる。我々はこれまでにリラクサー強
誘電体である（1-x）Pb（Mg1/3Nb2/3）O3-xPbTiO3を対象に、
結晶中に組成傾斜（27% < x < 38%）のある試料を用い
て顕微回折的手法を用いて詳細にブラッグ回折の線幅か
らドメインサイズを計測し、ドメインサイズと物性に負
の相関があることを見出してきた。すなわち、ドメイン
サイズが小さくなれば物性値が向上する [10]。一方、物
性はダイナミクスと強い相関を持つことからダイナミク
スに関連した散漫散乱を計測し、単斜晶Mc相内におい
て001方向に延びる散漫散乱と110方向に延びる散漫散
乱の強度分布が交差する領域が広く（29% < x < 32%）
存在することを見出した。BL35XUにおいて非弾性X線
散乱を計測し、散漫散乱が音響横波モードのソフト化並
びに過減衰に対応していることを見出した。以上のこと
から、結晶格子はこの濃度領域において容易に変形しや
すい状況にあり、それらは散漫散乱の強度の交差、ひい
てはソフト化並びに過減衰したTAモードに対応するも
のであることが示唆される。この変形のしやすさが物性
値を向上させると考えられる[11]。

（大和田 謙二）

6-2　磁性体および強相関電子系
　酸素分子はS=1の磁性分子であり、交換相互作用が分
子軌道の重なりに依存することから、固相、液相におい
て、強いスピン格子結合の発現が期待されている。実際、
100 T以上の強磁場下で分子の空間配置が変化して構造
相転移が誘起されることが発見されており、また、液相
では磁場による液−液相転移を誘起できる可能性も議論
されている。以上のような背景から、液体および固体酸
素における分子立体配置の磁場効果を明らかにすること
を目的に、30 T級パルス磁場下でのX線回折を2017A
期と2017B期に実施した。

図4　SUS304基板上のチタン球のレーザー照射下での変化
基板の温度は、（a）25℃、（b）500℃。
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　測定はBL22XUの大型X線回折計を用いて行った。
10 K冷凍機に小型パルスマグネットを組み込み、これ
を回折計に搭載し、低温高磁場下X線回折実験を実施し
た。試料は、酸素ガスから低温凝集させた液体または固
体酸素である。検出器は2次元検出器（PILATUS 100 K）
を用いた。入射X線エネルギーは15 keV。100 µsのゲー
ト幅でパルス磁場（1 ms）の頂上でX線回折を記録した。
測定における環境の揺らぎの影響を抑制するため、磁場
発生直前のゼロ磁場X線回折プロファイルを測定し、こ
れを参照データとして磁場依存性を見積もった。いくつ
かの温度で磁場の大きさの異なるショットを必要回数行
い、各相でのX線回折パターンの磁場依存性を測定し
た。
　実験結果としては、例えば、10 Kにおける固体酸素
α相では、24 Tで、格子定数が1×10－4以下程度増大
することが明らかになった。これは、液体酸素で報告さ
れている磁場による体積膨張と同程度であり、酸素分子
間の交換磁歪機構によると理解できる。過去の報告より
も格子定数の磁場による変化は1桁程度小さいことも明
らかとなり、10 T程度の磁場では、その符号も逆であ
ることを示唆する結果を得た。液体に関しては磁場中で
の回折パターンの変化は観測されなかった。
　YbNi3Al9 は空間群R32のキラル結晶であり、純粋試
料およびNiをCuで置換した系において磁化過程がキラ
ルソリトン格子特有の振る舞いを示すことが報告されて
いる。純粋試料の中性子回折実験からは、ジャロシン
スキー守谷型の相互作用により、c面内に強的に揃った
モーメントがc軸方向に波数 q = 4/5で変調しているこ
とがわかっている。これまで研究された3d系のキラル
ソリトン格子CrNb3S6に対して、磁気相互作用の違い（短
距離交換相互作用とRKKY相互作用）や異方性、多極
子自由度の影響を見るため、Ybの低温磁場中共鳴磁気
X線回折実験を実施した。
　2015B期では、Yb L3吸収端での共鳴磁気X線回折実
験を水平偏光入射で純粋試料およびいくつかのCu置換
試料で実施し、変調ベクトルの磁場温度依存性を得た。
2016AB期では入射円偏光を利用し、磁気構造がらせん
構造であること、結晶の掌性とらせんの向きには1対1
の対応関係があることを明らかにした。2017A期では、
ここまでで取り残した置換右結晶試料の測定を行い、研
究を完成させた。
　実験は8 Tクライオマグネットを大型X線回折計に搭
載し、温度1.0 Kで行った。入射エネルギーはYbのL3

吸収端であった。結晶の掌性は実験室のX線回折から決
定するとともに、ビームラインでも異常散乱を用いて再
度確認した。今回の実験の結果、（i）E2遷移で得られ
た信号が磁気八極子によるものであることを明らかにし

た。（ii）高調波（2q）成分の磁場依存を各置換試料で系
統的に測定し、キラルソリトン格子がsine-Gordonモデ
ルとよく合うことを示した[12]。
　この他、SmSの高圧相の反強磁性秩序の探索実験を
2017B期に行ったが、反強磁性ピークの検出には至らな
かった。

（稲見 俊哉）
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