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放射光核共鳴非弾性散乱を利用した物性研究

瀬戸誠
京都大学原子炉実験所*

Study of Condensed Matter by U sing N臨むlear Resonant 

Inelastic Scattering of Synchrotron Radiation 

民主akoto SETO 

Reseαrch Reαctor Institute, Kyoto University 

Recently, nuclear resonant inelastic scattering of synchrotron radiation has been applied to the study of 
material science. An advantageous feature ofthis method is the possibility to obtain the vibrational charac情
ter of the local environment of the resonant nucleus. The principal concepts and the experimental method 
of the nuclear resonant inelastic scattering measurement are discussed. Adding to these, some of the exｭ
perimental results are briefly overviewed. Furthermore, a method using a nuclear transition as a reference 
for the energy analysis of the scattered radiation is introduced. 

1. はじめに

放射光核共鳴非弾性散乱という言葉を聞いて，原子核物

理の世界の現象と思う方もいるのではないだろうか。確か

に核共鳴散乱自体は原子核における現象ではあるものの，

ここで我々が問題にする非弾性散乱とは物質内における

meV オーダーの素励起，特にフォノン等の現象であり，

NMR， NQR そしてメスバウア一分光法がそうであるよう

にまさに物性分野の現象である。非弾性散乱の測定手法と

しては，中性子非弾性散乱，ラマン分光，赤外吸収分光，

X 線非弾性散乱等が挙げられる。中性子非弾性散乱は熱

中性子の運動量とエネルギーがフォノンの分散関係と近い

こともあり，有効な研究手法として広く用いられてきた。

また，ラマン分光法や赤外吸収分光法は，フォノンの波数

が殆ど O の近傍に限定されるものの，非常に高いエネル

ギ一分解能を有することと手軽に測定可能であることから

多くの測定がなされてきた。 X 線非弾性散乱は，電子を

通してフォノンの測定を行うことより電子とフォノンの関

係について新しい分野の発展が期待されている。ここでと

りあげる放射光核共鳴非弾性散乱法も幾つかの特徴を有す

るが，その中でも特定の元素の共鳴励起を用いて非弾性散

乱を測定するということが挙げられるのではないだろう

か。異なる元素を含む固体の場合には，各原子の費量，結

合状態，または結晶中における原子位置等によって，それ

ぞれの振動状態は異なったものとなり，全ての原子が同じ

ような運動を行っているわけではない。また，数種類のイ

オンを含む溶液内において，それぞれのイオンは異なった

運動を行っているものと考えられる。また，あるミク口ス

コピックまたはメゾスコピックな領域に閉じこめられた京

子@分子， 1 次元または 2 次元方向のみに根定された原子

@分子の運動においては，周屈の物質のダイナミックスか

らある程度独立に対象となる原子@分子だけの状態を観測

できることが望ましい。放射光核共鳴非弾性散乱は

KEK-AR で始められたものであるが，第 3 世代放射光の

出現ともあいまって，現在新しい展開を見せつつある。こ

こでは，これまでの経緯，共鳴非弾性散乱の特性等とこれ

までに概定された幾つかの例を紹介する。

2. メスバウアー効果とこれまでの放射光核共鳴

散乱研究
原子核における現象を物性研究に応用した手法として，

この核共鳴非弾性散乱に最も関連深いものとしてメスバウ

ア一分光法(無反跳核共鳴吸収分光法)が挙げられる 1) 。

ここで紹介する核共鳴非弾性散乱は，いいかえれば有反跳

核共鳴散乱であり，まさにこのメスバウアー効果とは相補
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的ともいうべき関係にある。核共鳴非弾性励起は，例えば

国体内においてはブォノン励起を伴った核共鳴励起であ

り，気体や液体の場合には反跳，拡散等を伴った核共鳴励

起である。無反跳核共鳴吸収現象の発見によりメスバウア

ーがノーベル賞を受賞したことからも明らかなように，こ

のような反跳を伴った核共鳴励起はそれ以前から当然の知

く観測されていた。それどころか，全ての核共鳴励起自体

が有反跳であったといっても過言ではないくらいである。

しかしながら，この現象自体を振動状態の測定に応用する

という発想は，メスバウアー効果という現象を話の当たり

にしてからになる。最初にこのようなメスバウア一線源を

用いた振動状態の測定を提案したのは Visscher である 2) 。

しかしながら，常識的な強度で通常 neV 程度の線轄のメ

スバウア一線源を用いて， meV の領域の測定を行うこと

はとても実用的とは言い難い。しかし，大強度高輝度放射

光の出現はこのような状況を大きく変える事になる。

1974年に，放射光を利用した核共鳴励起実験の可能性が

Ruby によって指摘された3)。その後1978年に， Cohen 

は放射光を用いた核共鳴励起を初めて観測した4) 0 1985 

年，このような先駆的な研究の後に Gerdau 等は，約 l

cps の強度の核共鳴ブラッグ散乱を取り出すことに成功し

た九日本では，菊田等によって核共鳴散乱実験が始めら

れたが，干渉計を用いた実験等のユニークな研究が数多く

なされ， 1991 年には完全結晶 α-Fe203 を用いて約14

kcps という強度の核共鳴ブラッグ散乱が得られている6，7) 。

また， Hastings 等による核共鳴前方散乱測定の成功も，

RI 線源を用いたメスパウア一分光の延長ともいうべき放

射光メスバウア…分光の可能性を聞くものとして注目され

た8)。そして1994年には， KEK-AR において放射光核共

鳴非弾性散乱による鉄フオイルのブォノンエネルギースペ

クトル測定が筆者等によってなされたの。その後，

ESRF , APS , SPring-8 などの放射光施設においても，こ

の分野の研究が精力的に進められてきている。表 i に，こ

れまで放射光核励起が観測された核種4， 10-16) と SPring8(核

共鳴散乱ビームライン BL09XU) で実用的に励起可能と

考えられる核種を示す。この中で KEK-AR で既に励起が

観測されている核種は 5 種類 (57Fe ， 119Sn , 151Eu, 161Dy, 169 

Tm) である。この表では，半減期が 1 ns 程度以上で励起

エネルギーが90keV 以下の京子核に限定して示してある。

これは，寿命に関しては放射光入射パルス幡 ('"'-'100 ps) 

と検出系の時開分解能弘励起エネルギー範囲に関しては

アンジュレータのエネルギー範囲を考慮したためである。

今後の技術的な発展次第ではさらに多くの核種が測定可能

となってくるものと考えられる。 SPring8 では1997年度

の立ち上げ期間中に 2 種類の核種の励起が観測されてい

る。そのうちの 1 種類は 57Fe であるが，もう 1 つは 161

Dy の第 3 励起準位であり，この先多くの核種での突験の

可能性を期待させるものとなっている。
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Table 1. Nuclides of which resonant excitation are expected to be 

observed at SPring-8, E: Transition Energy， α: Natural abundance, 
and T1/2: Half-life of excited state. Nucliqes of which excitation has 

already been observed using synchrotron radiation are underlined. 
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3. 実験

通常， meV 程度に分光された放射光を凝縮体に照射し

た場合，当然のことながら核による散乱以外に電子による
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散乱も生じることになる。そこで核共鳴散乱現象を観測す

るためには，全ての散乱の中から核共鳴散乱を区別して取

り出す必要がある。これを実行する方法として時間領域の

測定を行う方法がある。よく知られているように原子核

は，パルス励起後に核の寿命程度の時間にわたって ， y 線

や内部転換電子(そしてそれに伴う蛍光X 線)等を放出

することによって基底状態に戻る。これに対して，電子に

よる散乱が放射光パルスの入射と殆ど同時に起こることよ

り，放射光のパンチ純度が充分良好であれば，時間違れ成

分を検出することにより核励起が起こったことを確認する

ことができる。図 1 に放射光励起された α-Fe203 単結晶

からの崩壊時間スベクトルを示す。それでは具体的に共鳴

非弾性散乱スペクトルを測定するにはどうすればよいので

あろうか? 非弾性散乱実験の蝶念を図 2 に示す。核の共

鳴励起エネルギー付近において，放射光X 線のエネルギ

ーを変化させながら試料に照射し，時間遅れ成分の測定を

行う。これにより，ブォノン励起を伴った核共鳴励起が起
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Figure 1. Tirne spectrurn of the nuclear resonant scattering frorn a 
α幽Fe203 single crystal. 
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こった場合にのみ，脱励起に伴う時間遅れ成分を検出でき

ることになる。よって，時間遅れ成分のカウント数を入射

X 線のエネルギーの関数として求めれば，ブォノンエネ

ルギースベクトルが得られることになる。

我々はこれまで KEK と SPring8 で実験を行ってきた

が，非弾性散乱実験配震は共にほぼ問じで典型的な例を図

3 に示す。アンジュレータ放射光は最初に前寵モノクロメ

ータで eV オーダーに分光されたあと実験ハッチ内に導入

され，さらに高分解能モノク口メータで meV 程度に分光

される。我々が使用している高分解能モノクロメータは，

東大の依田等により提案されたもので，非対称反射と高次

対称反射を入れ子式に組み合わせることにより，超高分解

能と大きな受け入れ角を有し，さらにはビーム方向を元の

方向に戻すことができるという特徴がある。このタイプの

最初の実用的なモノクロメータは，非対称 (4， 2, 2) 反射

と対称 (12 ， 2 ， 2) 反射を組み合わせたもので， 6.7meV 

の分解能と3.6秒の受け入れ角を有し， KEK の AR-NE3

に導入された17) 。このモノクロメータはその形状から

Nested type または ZN モノク口と呼ばれ， 57Fe 核共鳴非

弾性散乱実験で使用された。その後 ESRF と APS が稼働

し始めたが，これらのリングでは入射ビームの発散がづ\さ

くなってきたことと強度が増加してきたことより，多少受

け入れ角を小さくしても，より高分解能を追求したモノク

ロメータが使用されるようになってきた。そのような自的

で非対称 (9， 7, 5) 反射を 2 枚組み合わせたモノクロメー

タが使用され， ESRF では1.65 meV の分解能が18) ， APS 

では X 線の強度を大縞に犠牲にはしたものの0.66 meV の

分解能が達成されている 19) 0 SPring-8 の核共鳴散乱ビー

ムライン BL09XU でも 1997年度の立ち上げ時に，このよ

うなタイプも含めて幾つかのそノクロメータがテストされ

た。非弾性散乱実験では， ZN モノクロと Si (511) と

Si(975) の二つの非対称反射を組み合わせたエネルギー分

Detector Sample En : Nuclear resonant excitation energy 

energy 

X-ray 

En:t E' (E' "* Eph) 

X “ ray 

En 士 Eph

Dellαryed emission 

y-ray, intemal conversion electron, 
X-ray following intemal conversion 

Figure 2. Schernatic diagram for the measuring method of the nuclear resonant inelastic scattering. 
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Slit 

Figure 3. Schematic drawing of the experimental setup for the measurement of the nuclear resonant inelastic scatterｭ
mg. 

解能2.5 meV の zs モノクロと呼ばれる高分解能モノクロ

メータを使用した。試料からの散乱は，アバランシェフォ

トダイオード (APD) 検出器を用いて測定した。 APD 検

出器は KEK の岸本等によって X 線の検出用に開発され

たものであるが，高速時間応答，ノイズレベルの低さ，取

り扱いやすさ等の理由から， 57Fe 核共鳴散乱実験に対し

て現在のところ最も優位な検出器であるといえる20)。共

鳴励起した核が基底状態に戻る過程としては，励起エネル

ギーと等しい y 線を放出する過程と内部転換電子を放出す

る過程が存在することは既に述べたが， 57Fe の場合， (コ

ヒーレントな脱励起ではない)通常の脱励起過程では，内

部転換電子を放出する過程の方がおよそ 8 倍多い。さら

に，測定器として使用した APD の検出効率が脱励起の際

に直接放出される y 線 (14.413 ke V) よりも内殻電子放

出過程に伴って放出される蛍光X 線 (6.4 keV) に対して

ことより，測定されたスベクトルの大半がインコヒー

レントに放出された蛍光X 線であることになる。ただし，

核共鳴ブラッグ散乱や核共鳴前方散乱が起こるような特別

な方向ではコヒーレント弾性散乱(無反跳核共鳴散乱)が

増幅して観測されることに注意する必要がある 9) 。

高エネルギー物理学研究所のトリスタン入射蓄積リング

(AR) 内の NE3 ビームラインで非弾性散乱測定が行われ

たが， このときの AR は， 電子エネjルiレ/ギ-一一句-悶問句e同'白-

電流2初O一4ωOm工nA，パルス関隔1.2μs のシングルパンチモー

ドで運転され，入射 X 線は NE3 に設置された真空封止型

アジュレーターからパルス (<1 ns) として取り出された。

仕_57Fe フオイルのエネルギースベクトル測定においては，

6.7 meV の分解能のモノクロメータを用いて 1 点に 7

min の測定時間をかけて行なわれた9)。測定結果を図 4 に

示すが，黒丸は測定されたスベクトルで，実線は単結品

α-Fe の中性子非弾性散乱から求められた分散関係を用い

て計算されたフォノンエネルギースベクトルを表わす21) 。

両者は良く一致しており，核共鳴非弾性散乱が確かにブォ

ノンエネルギースベクトルを反映していることが証明され

ている。点線はマルチフォノンの寄与を表わしている。ま

た， 1997年後半の SPring8 の核共鳴散乱ビームライン
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Figure 4. Phonon energy spectrum of nuclear resonant scattering 
from a polycrystallineα_57Fe foil measured at RT. The incident phoｭ
ton energy and the energy of the first excited state of the 57Fe 
nucleus are denoted as E and Eo, respectively. The solid line is the 
sum of the elastic part and the inelastic part calculated from the 
result of the neutron experiment,21) and the dashed line is the sum of 
multiphonon terms. (Ref. 9). 

BL09XU の立ち上げ時においても非弾性散乱測定が行な

われたが，このときは電子エネルギー 8 GeV，蓄積電流

20mA，パルス間隔228.1 ns の等間関パンチモードで運転

され，入射 X線は標準型真空封止型アジュレータからパ

ルス(く 1 ns) として取り出された。測定系等が最適条件

下ではなかったものの，最初に KEK で 7 min かけて測定

された α-57Fe アオイルのフォノンエネルギースペクトル

とほぼ同程度の質のスペクトルが l 点30 s 程度で測定さ

れている。

4. 核共鳴非弾性散乱の理論とこれまでに行われた

幾つかの測定

核共鳴非弾性散乱の理論的取り扱いに関しては，メスパ

ウアー効果発見後，比較的すぐ後に発表されている22 ，23) 。

以下にそれらの紹介を行うが，これらは線幅の狭いメスパ

ウア一線源を用いた場合を想定しており， meV 程度のバ

-22 
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ンド幅を持った光源の場合には幾っか注意を払わなくては

ならない問題が存在する。また，実験方法によってもその

理論的取り扱いは異なったものとなってくるが，ここでは

今まで紹介してきたような一般的に行われている核共鳴励

起後にインコヒーレントに散乱されてくる X 線を測定す

る場合について考えることにする。

数種類の異なった元素から構成される系を考えることと

し，共鳴励起を起こさせる原子核を添字 l で表わすことに

し，原子核の位置(重心)を R/， 励起準位と基底順位と

のエネルギー差を E/， 励起準位の線幅を n とすると，原

子核が相互作用している系の状態が InO)(エネルギーん0)

から In) (エネルギー ι) という状態へ遷移するときの核

共鳴吸収断面積のは，自由な原子核の共鳴吸収断面積 σ0/

を用いて以下のように表わされる。

rr ~くn 1 exp (ip.REi�) 1 nO) 12 

叫 (E)苧パω(1)

ここで，入射 X 線の運動量をp ， エネルギーを E， 初期

状態の重みを gπo とした。また，自己相関関数，

仏z(r， t) 口 <1州日z (山川 -Rz(叫Tω

を用いると，

出E)4Z215 いxp [i(約一ωt) 一(れj2ñltl)]Gs/(r， t) 
1 4� J 

xdrdt (3) 

となる。ここで ， k は X 線の波数ベクトル， ω は角振動

数を表わす。我々がここで問題にするような核種の場合

(表 1) ，原子核の第 l 励起エネルギー準位は keV 以上で

あり，そのエネルギー差が偶然に eV 以下であるもの同士

は考えなくてよい。また，その線幅は広くても μeV 程度

であるため，放射光を meV 程度に分光し， 100 meV 程度

の範屈でエネルギースキャンをする限りでは， 2 種類の核

を同時に励起してしまう可能性は考える必要が無い。すな

わち，それぞれの原子核の励起が独立に可能ということで

ある。よって， (1) 式および(3)式では異なった原子核の

種類に対して和をとっているが，放射光を分光して特定の

元素の共鳴エネルギー付近に合わせておけば，和を取る必

要はないのである。(ただし，異なった環境にある原子に

関しては同じ元素でも和を取る必要がある。)よって，こ

れ以降は和を取らない形で，特定の 1 種類の核種だけが

存症するとして記述していくことにする。

4.1 国体の場合

間体(単結品)の場合，単位胞の体積を Vo ， ブォノン
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の波数ベクトルを q， j 番目の分枝のブォノンのエネルギー

を ωJ' 振幅ベクトルを e/j とし， 1-フォノン生成過程だけ

を考えることにすると，

~ r . 1 Koe/i(q) 1

2 

σ。 (E)=一一τσ0/ exp (ー 2 Wi)ER/ 究 \ dq "'1  -1) 宮
(2π)3ゲJ 望 hωJ(q)

x (元!j(q) 十 1)δ (E-E/-ñωIj) ( 4 ) 

となるが，ここで κ は規格化された X 線の波数ベクトル，

また，

2W/口 VO一一 \ da JKoelj(q) 12 。~ ¥ dq '._ ._.,. (2先~(q) + 1) 
(2π)3 ゲ j ~'1 ñω'j(q) ヨ

(5) 

元()」em{hfm}
J 'CI.' ¥ ---.L- ¥ kBT) -) (6) 

であり，吟はポーズ因子と呼ばれている。 ERl は自由な原

子核を励起するときに余分に必要な反跳エネルギーで，核

の質量を Mz とすると，

である。

E/ 
>-

.J..jR/-務店 (7) 

ここで以下のように，各原子の按幅(変位)ベクトルで

重みをつけた状態密度を定義する。

Gz(E) = (1)~\3 b ¥ dqlK ・ elj(q) 1 2δ (E-ñωJ) 
ゆμ)3Y j 

すると (4)式は，

(8) 

')UT川_!<'.\琵(E-E/) +1 
σa(E) ασozERl e-2W/(E-E/)Gz(E-E/) .-,-T'¥ -~ . - (9) 

E-Ez 

となる。また，フォノンがボゾンであるため 1-フォノン

生成は均十1 に， 1-フォノン消滅は先に比例する。よっ

て， 1-フォノン消滅過程は，

UT.(!<'ー引 先 (E-Ez)
σ。 (E) ασozERl e-2眠/(E-E/)Gz(E-Ez) .. ': :" (10) 

E-E/ 

となる。 (9) ， (10)式より，系の温度を下げてポーズ因子

元が小さくなるに従って，ブォノンの生成・消滅の非対称

の程度が大きくなっていくことが分かる。このことは，温

度を極限まで下げてフォノンがほとんど存在しないような

場合には，存在しないフォノンを消滅させることはできな

いが，フォノン生成はエ，ネルギーさえ与えれば可能である

ことより非対称が生じることで理解できる。 Fe の核共鳴
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Figure 5. Phonon energy spectra of nuclear resonant scattering 

from a polycrystallineα_57Fe foil measured at 300 K and 150 K. The 
incident photon energy and the energy of the first excited state of the 
57Fe nucleus are denoted as E and Eo , respectively. The solid lines 
are the spectra calculated from the results of the neutron 
experiment2I) . 

非弾性散乱の温度依存性が測定されている24，25)。図 5 に

300K と 150K で測定した鉄フオイルのフォノンエネルギ

ースベクトルを示す。弾性散乱ピークをはさんで，ブォノ

ン生成(高エネルギー側) .消滅(低エネルギー側)の割

合が変化していることが分かる。

(9)式の意味するところであるが，放射光核共鳴非弾性

散乱では，特定の元素の振幅ベクトルで重みをつけたフォ

ノン状態密度の測定が可能であるということである。特

に，立方品で 1 種類の元素から構成されている固体の場

合(例えば鉄)には，そのままフォノン状憩密度の測定が

可能となる26)。測定試料が粉末またはアモルブァス等の

ように異方性を持たない場合にはこれらの式において κ

の積分を行うことによる平均操作を行えばよく，結局振幅

ベクトルだけの 2 乗の形になる。ここで， KEK で測定さ

れた鉄と酸素の 2 種類の元素を含む物質a-57Fe203 のフォ

ノンエネルギースベクトルを図 6 に示す27)。ここで得ら

れた核共鳴非弾性散乱スベクトルは大部分鉄からの寄与と

考えられ，殻モデルを使い (8)式に従って鉄の振幅ベクト
ルで重みを付けることによってフォノンエネルギースベク

トルの計算を行った。その結果に装置関数を重畳したもの

を図 6 に実線で示すが，実験値とほぼ一致した結果が得ら

れていることが分かる。

ここでの扱いでは，マルチブォノンを考癒していない

が，測定温度を下げることでその影響を減らすことができ

る。ただし低温にすると紹転移を起こす物質もあるため注
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Figure 6. Phonon energy spectrum of nuclear resonant scattering 
from a polycrystallineα_57Fe203 sample25). The incident photon 

energy and the energy of the first excited state of the 57Fe nucleus are 

denoted as E and Eo, respectively. The solid line is the spectrum calｭ
culated using a simple shell model. 

意が必要ではあるが，マルチフォノンの影響が小さいと考

えられる場合(弾性散乱成分と非弾性散乱成分の比から見

もることが可能)には，測定されたスベクトルがすべて

1-フォノン過程によるものであると仮定して，それから

マルチブォノンの寄与を計算して全体のスペクトルを計算

し，実測されたスペクトルとの差分を求め，それを基にし

て再計算を行い無矛盾になるまで繰り返すという方法等が

行われている28)。この方法は Fe 等でテストされた範囲で

は良好な結果を示している。

ここで再び，単結晶もしくは異方性を持つ物質へ応用し

た場合にどのような情報が得られるか考えてみる。この場

合， K について平均操作を行わないので，測定されるスペ

クトルは放射光の入射方向と物質の方位とに依存すること

になる。 (8)式で考えてみると，放射光の入射方向への振

動ベクトルの射影で重みを付けたフォノン状態密度が観測

されることになる。実擦，単結晶を用いた核共鳴吸収実験

が行われ，その角度依存性が観測されている29) (図 7) 。

この方法の応用として我々は FeCb を単結品グラファイ

トの各層に挿入した(ステージ1)化合物を合成し，角度

依存性を測定することにより，インターカレートされた

FeCh のグラファイト平面内とその垂直方向に対する振動

状態の研究を行うことを計画している。典型的な層状物質

の一つであるグラファイトは，多種多様な物質を層間に挿

入(インターカレート)できることが知られており，イン

ターカレートを行うときの温度等の条件により様々なステ

ージ構造をとりうるという特徴がある。このとき，グラフ

ァイト層とインターカラントとの相互作用とステージング、

との関係，広くは 2 次元国間に束縛された原子や分子等

のような拘束条件下の振動状態の研究という観点からも大

変興味深い。また，非弾性核共鳴散乱は共鳴核の関わる振

-24-



225 

FeCI3 -Graphite 

40 

X“ ray 
……一一一→酔

5000 

n

u

n

u

n

u

 

n

u

n

u

n

u

 

n

u

n

u

n

U

 

4
・

q
u
n
/

』

(
ω
t
c
コ
・
円
七M
W
)
k
A
H

一ω
C
O
H
C一

1000 

(1998年)第 11巻第 3 号

。

1000 

放射光

的
判C
コ
0
0

e
 

ι
H
H
 

D-a
 

G
1
1
 

3
H
H
H
H
H
H
H
 

C

出
関

e
 イ

一
n

u

n

u

n

u

n

u

n

u

 

n

u

n

v

n

u

n

u

n

u

 

n

u

n

u

n

u

n

u

n

U

 

6

5

4

3

2

 

(
ω
t
c
コ
.
心
詰
)
k
A
H
2
c
g
c

一 1000 

。

300 

。

300 

40 欄20 0 20 

E-Eo(meV) 
側4040 20 。-20 -40 

。

Figure 8. Energy spectra of nuclear resonant inelastic absorption 
of synchrotron radiation in the FeC13 intercalated graphite single 
crystals for polar angles of 90

0 

and 0
0 
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cident x-ray beam and [l11J axis. 
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Figure 7. Energy spectra of nuclear resonant inelastic absorption 
of synchrotron radiation in the 57FeB03 single crystal for various po・

lar angles e between the direction of the incident x-ray beam and 
[111J axis. The azimuthal angle ψwas kept constant (ψ 口 90

0

) • 

(Ref. 29). 
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動モードを見ることができるため，グラファイトに挿入さ

れた物質に関わる振動モードを見るのに好都合である。図

8 に，前回の SPring8 での立ち上げ実験時の室温におけ

る角度変化スベクトルを示す30) 。

50 

4.2 気体の場合

理想気体の場合には，気体の温度を T とすると，

9425 

En紅白r (eV) 

Figure 9. Delayed count rate vs. Si(I11) monochromator posiｭ
tion. The solid line is a Gaussian fit with constant background. The 
width of the Gaussian (7.5 eV FWHM) is the monochromator 
energy resolution. (Ref. 31). 
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4.3 液体の場合

溶液中において拡散定数D でブラウン運動を行ってい

る場合は，

となる。

図 9 に Baron 等が測定したクリプトンガスの非弾性散

乱スペクトルを示す31)。本質的には，ほぼ (11) 式に従う

スペクト jレを示しているはずだが，使ったモノクロメータ

の分解能が広いため，スベクトルにおける広がりは殆どモ

ノクロメータの分解能関数となっている。

-25 
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σo/ry (E-E/ �2k2 
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σ。 (E)=~exp I~一…一一一一一 i
r ¥2kBT 8M/kBT) 

I�+2�D 
ﾗ 

1 
(E-E/)2+τ (r/十2ñk2D)2

という形になる。

(12) 

放射光核共鳴散乱の溶液系への最初の応用としては，塩

酸溶液中の鉄イオンの準弾性散乱測定が行われ， (12)式

の拡散運動による広がりが観測されている32)。また，ヘ

モグロビン溶液の準弾性散乱も測定されている33)。ヘモ

グ口ピンは，分子内の 2 価のヘム鉄(ヘムと呼ばれる鉄

ポルフィリン錯体内の鉄)が酸素と可逆的に結合すること

によって，酸素の運搬を担っている。ヘモグロビン分子の

生体内における機能を研究するためには，室温程度での運

動状態の測定が重要となるが，ヘモグロビン濃度が mM/

l 程度の水溶液中において，ヘム鉄の運動状態を取り出し

て観測することは容易ではない。しかしながら，核共鳴散

乱を用いた方法では，ヘモグロビン内の鉄の運動を殆どの

成分をしめる水分子の運動と区別することが可能と考えら

れる。そこで，核共鳴散乱と電子による X 線非弾性散乱

の両方についてスペクトルの測定を行い比較を行った。と

もに装霞関数よりも広がったスベクトルが観測されている

が広がり方は異なっており，核共鳴散乱の場合の広がりは

ガウス型を仮定した場合 σ=コ 3.6meV であるのに対し， X

線非弾性散乱スペクトルは (12)式を仮定した場合の広が

りは r=9 meV であり，水分子で観測されている非弾性

散乱測定結果とほぼ同じ値を示している34)。このことよ

り， X 線非弾性散乱で測定されるスベクトルは殆ど水分

子からの寄与であり，ヘム鉄の運動は核共鳴散乱スペクト

ルに反映されていると考えられる。さらに，このような系

の測定として SPring8 で， Fe イオンの Na長on フィルム

内における準弾性散乱測定が行われた。 Nafìon は高温に

おける耐酸化性，耐アルカリ性，耐薬品性，塩化物イオン

の透通阻止等の機能を有するフルオロカーボン系の陽イオ

ン交換膜であるが，側鎖にスルホン酸基 (S03")がつい

ており，イオン交換膜として用いた場合， Nation フィル

ム内のスルホン酸基に固まれた領域に陽イオンが取り込ま

れることによって陽イオンのみの移動が可能となると考え

られている。 Nafìon 内において，陽イオンとして 2 価の

Fe イオンが帯在する場合，メスバウア一分光， EXAFS 

の結果より， 8 面体の各頂点に 6 つの水分子が配位してい

ると考えられている35)。また， 180 K 以上で拡散運動を行

っていることが，メスバウア一分光等より観測されてお

り， 210 K での拡散定数が D=3.4 X 10-10 cm2/s と求めら

れている36)。通常，このようなイオン交換膜は室温にお

いて使用されることより，室温でのイオンのダイナミック

スが重要と考えられる。そのときの拡散定数の値は10-6

"-'10-5 cm2/s 程度と予想されるが， RI 線源を用いたメス
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Figure 10. Energy spectrum of nuclear resonant quasi-elastic scatｭ
tering by Fe in Nafion. The solid line is a fit according to eq. 12. 

バウア一分光法ではそのような大きなエネルギー範閉をカ

バーするのは困難である。しかしながら，放射光核共鳴準

弾性散乱法を用いることにより，そのようなエネルギ一範

囲の測定が可能となる。測定結果を図 10に示す。装置関数

が約6.5 meV の半値幅を有するのに対し，測定されたス

ペクトルは12meV 程度の半値幅を示している。これは

Nafìon フィルム内で水和したれイオンが拡散運動を行っ

ていることによる準弾性散乱であると考えられる。本来，

Fe イオンは限定された領域に存在しているが，ここでは

最も単純に Fe イオンが (12)式だけに従って運動している

と仮定して拡散定数を求めた。その結果， D口1.2 X 10-5 

cm2/s という値が得られた。このイ直は塩酸中の Fe イオン

の拡散定数に近い鎮である32)。このことより， Na:fion フ

ィルム内で Fe イオンは室温付近において， (12)式を仮定

する限りでは溶液に近い状態で拡散していることが推定さ

れる。

以上のような系のほかに，超微粒子の核共鳴非弾性散乱

測定も行われている。超微粒子系の物性は固体とも原子と

も異なったものとなり，その物性に対するサイズ依存性が

非常に大きいことが一つの特徴である。核共鳴非弾性散乱

を用いて， 10nm 程度の鉄超徴粒子に対する非弾性散乱

測定が行われている28)。また，界面活性剤 (polybutenyl­

succunpolyamine) を用いて分散させた Fe 超微粒子(寵

径約 2nm) を，溶媒 (alkylnaphthalene) 中に懸濁させた

磁性流体の測定も行われている37) 。

5. 核共鳴吸収体による電子非弾性散乱測定

このほかに，放射光を X線源として無反跳核共鳴励起

を利用することにより， X線非弾性散乱を測定する手法

も開発された34)。この方法は，共鳴エネルギー付近で

meV程度に分光した X 線を試料に照射し，非弾性散乱さ

れてくる X線を共鳴核を含む物質を用いて分光するとい

-26-
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うものである。この方法は，古くは y 線レーリ一散乱法と

して知られていたものであるが，これはメスバウア一線源

からの y 線を試料に照射して，試料から散乱されてくる

X 線を共鳴核を含む物費をドップラーシフトさせること

によりエネルギー分析し，微小(通常 neV オーダー)な

エネルギーシフトを測定するものである38)。このほかに，

ブラックアブゾーパと呼ばれるフラットな吸収領域を有す

る物質を用いて弾性成分の収量変化だけを測定する場合も

ある。

この方法は，試料中に共鳴核種を含む必要がなく，過程

としては電子による X 線非弾性散乱過程である。つまり，

散乱されてくる X線の分光に用いるシリコンモノクロメ

ータの代わりに核共鳴散乱を用いるというものである。た

だし，この場合は入射 X 線のエネルギーを変えてアナラ

イザーは固定という方法に対応、している。この現象は共鳴

核がエネルギーアナライザーの役割を果たすことになるた

め，測定試料内に共鳴核が含まれている場合に，その量が

希薄な系では核共鳴散乱測定時にこの X 線非弾性散乱の

影響を考慮する必要が生じる場合がある。このような場合

にこの X 線非弾性散乱測定法は，核共鳴非弾性散乱測定

とほぼ同じ実験配置で測定可能であることより，同時測定

うことによりその影響を評価することが可能である。

この方法では，共鳴核を合む物質で大きなアナライザー

を比較的容易に作製可能と思われるので， 2 次元検出器と

組み合わせることにより測定時間の大幅な短縮化が可能と

考えられる。しかしながら， meV オーダーの非弾性散乱

に対し μeV オーダー以下のアナライザーを使うのは効率

が良くない。よって，線幅の広い共鳴核を用いて，超徴細

相互作用の分布等から線幅が大幅に広がるような物質を用

いたアナライザーの開発を早急に行うことが必要であると

考えられる。

6. まとめと展望

援雑な{凝縮体の特性やダイナミックスを理解するために

は，それぞれの原子または分子の運動状態を知ることが重

要となる場合がある。格子振動の有力な研究手法は幾っか

存在するが，フォノン全波数領域にわたるものとして中性

子非弾性散乱， X 線非弾性散乱が挙げられるが，これら

の方法では，一般に競縮体に含まれる各元素がそれぞれ異

なった散乱振幅を有するため，測定されるスベクトルは各

原子の振動状態を直接重ね合わせたものではなしそれぞ

れの振動状態に各元素ごとの異なった散乱振幅を反映した

ものの重ね合わせが観測されることになる。それに対し

て，この核共鳴散乱を用いる方法では，入射X線のエネ

ルギーを選択することで共鳴核の種類を変えた測定を行う

ことにより，特定の原子に関与した振動状態の情報を取り

出すことが可能となる。よってこの方法により，単結晶以

外のさまざまな形態の試料でも振動状態に関しての有益な

情報が得られることになる。しかしながら，現在までに共
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鳴励起が観測された核種はまだそれほど多くはない。実用

的な研究を行うためには，放射光での共鳴励起が可能な核

種数の増加を目指すことが必要である。また，一般に非弾

性散乱強度が大変微弱であるため，高効率ならびに高分解

能の測定系を構築する必要があるが，そのための高いエネ

ルギ一分解能と大きなスループットを有するモノク口メー

タの開発研究と，角度分解非弾性散乱測定を短時間に行う

ための高速 2 次元 X 線検出器の開発研究を行っている。

さらに， SPring8 放射光のエミッタンスの小さいことを生

かした微小試料での測定，超高圧，強磁場，極低温等の極

端条件下での測定等を考慮して，放射光をミクロン程度ま

で集光した顕微分光系を用いた微小領域の非弾性散乱，超

微細相互作用の測定も計画している。また，今田ここで紹

介したインコヒーレントな非弾性散乱過程以外にも様々な

過程による核共鳴非弾性散乱が考えられ， SPring8 等の第

3 世代光源でのさらなる発展が期待される。

謝辞

ここで行われた研究は，以下の方々との共同研究による

ものです。

依田芳卓(東大) ，菊田慢志(東大，現 JASRI) ，今井

康浩(東大)，三沢博(東大) ，原見太幹(原研) , 

隆也(原研) ，北尾真司(原研)，張小威 (KEK) ，小山

一郎 (KEK) ，岸本俊二 (KEK) ，杉山弘 (KEK) ，安

藤正甑 (KEK) ，矢橋牧名(JASRI)，石川哲也(理研) , 

那須三郎(阪大) ，春木理恵(京大)，小林康浩(京大) , 

前田豊(京大)。

また，パンチ純化に積極的に協力下さいました， KEK 

の加速器グループならびに SPring8 マシングループの方

々に深く感謝いたします。さらに， SPring8 立ち上げ当初

から等間隔パンチ運転モードに御協力いただきました

SPring8 施設(JASRI ならびに原研・理研共同チーム)

およびユーザーの方々の御協力に深く感謝いたします。

文献
1) R. L. M�sbauer: Z. Phys. 151 , 124 (1958). 
2) 羽T. M. Visscher: Ann. Phys. 9, 194 (1960). 
3) S. L. Ruby: ]. Phys. (Paris) , Col1oq. 35, C6-209 (1974). 
4) R. L. Cohen, G. L. Miller and K. W. West: Phys. Rev. Lett. 

41 , 381 (1978). 
5) E. Gerdau, R. Ruffer, H. Winkler, W. Tolksdorf, C. P. 

Klages and J. P. Hannon: Phys. Rev. Lett. 54, 835 (1985). 
6) S. Kikuta, Y. Yoda, Y. Kudo , K. Izumi, T. Ishikawa, C. K. 

Suzuki, H. Ohno, H. Takei, K. Nakayama, X. W. Zhang, T. 
Matsushita , S. Kishimoto and M. Ando: Jpn. J. Appl. Phys. 
30, L1686 (1991). 

7) S. Kikuta, Y. Yoda, Y. Hasegawa, K. Izumi, T. Ishikawa, X. 
W. Zhang, S. Kishimoto，日. Sugiyama, T. Matsushita, M. 
Ando, C. K. Suzuki, M. Seto, H. Ohno and H. Takei: 
Hyper五ne Interact. 71 , 1491 (1992). 

8) J. B. Hastings , D. P. Siddons, U. van B註rck， R. Hollatz and 

U. Bergmann: Phys. Rev. Lett. 66 , 770 (1991). 
9) M. Seto, Y. Yoda , S. Kikuta, X. W. Zhang and M. Ando: 

-27--



228 

Phys. Rev. Lett. 74, 3828 (1995). 
10) D. E. Johnson, D. P. Siddons, J. Z. Larese and J. B. Hast刷

ings: Phys. Rev. B 51, 7909 (1995). 
11) E. E. Alp, T. M. Mooney, T. Toellner, W. Sturhahn, E. Witｭ

thoff, R. Röhlsberger, E. Gerdau, H. Homma and M. Kenｭ
tjana: Phys. Rev. Lett. 70, 3351 (1993). 

12) O. Leupold, J. Pollmann, E. Gerdau, H. D. Rüter, G. Faigel, 
M. Tegze, G. Bortel, R. Rüffer, A. 1. Chumakov and A. Q. R. 
Baron: Europhys. Lett. 35, 671 (1996). 

13) 1. Koyama, Y. Yoda, X. W. Zhang, M. Ando and S. Kikuta: 
Jpn. J. App1. Phys. 35, 6297 (1996). 

14) Y. Yoda, et a1.: in preparation. 
15) W. Sturhahn, E. Gerdau, R. Hollatz, R. Rüffer, H. D. R�er 

and W. Tolksdorf: Europhys. Lett. 14, 821(1991). 
16) A.1. Chumakov, A. Q. R. Baron, J. Arthur, S. L. "Ruby, G. S. 

Brown, G. V. Smirnov, U. van B�ck and G. Wortmann: 
Phys. Rev. Lett 75, 549 (1995). 

17) T. Ishikawa, Y. Yoda, K. Izumi, C. K. Suzuki, X. W. Zhang, 
M. Ando and S. Kikuta: Rev. Sci. Instrum. 63 , 1015 (1992). 

18) A.1. Chumakov, J. Metge, A. Q. R. Baron, H. Grünsteudel, 
百. F. Grünsteudel, R. R�fer and T. Ishikawa: Nuc1. Inｭ
strum. Methods Phys. Res. A 383, 642 (1996). 

19) T. S. Toellner, M. Y. 註u ， W. Sturhahn, K. Quast and E. E. 
Alp: App1. Phys. Lett. 71 , 2112 (1997). 

20) S. Kishimoto: Nuc1. Instrum. Methods phys. Res. A 309, 
603 (1991). 

21) V. J. Minkiewicz, G. Shirane and R. Nathans: Phys. Rev. 
162, 528 (1967). 

22) K. S. Singwi and A. Sj�ander: Phys. Rev. 120, 1093 (1960). 
23) Yu. Kagan: Soviet Phys. JETP 40, 211 (1961). 
24) M. Seto , Y. Yoda, S. Kikuta , X. W. Zhang and M. Ando: 

Nuovo Cimento D 18, 381 (1996). 
25) A.1. Chumakov, R. Rüffer, A. Q. R. Baron, H. Gr�steudel 

メスバウアー効果

メスパウアー効果とは1956年にR. L. Mössbauer によっ

て発見された無反銚核共鳴吸収現象である。通常の RI 線療

を用いた場合，運動量保存期により，線源からの y線のエネ

ノレギーが反跳エネルギーの分だけ下がり，なおかつ核励起に

必要な広ネルギーが反銚エネノレギーの分だけ余分に必要とな

り共鳴励起現象が観測されないと考えられていた。それに対

し，原子核が間体の中に存在する場合には閤体全体で反跳を

受けることにより反跳エネノレギーがほぼ O になり，共鳴励

起が起こりうることを R. L. Mössbauer が発見した。 R. L. 

Mössbauer はこの発見により 1964年度ノーベル物理学賞を

受賞している。メスパウアー効果は，原子核と電子との超徴

細相互作用により局所的な電子状態を精度良く測定できる分

28 

放射光第11巻第 3 号 (1998年)

and 旺. F. Gr�steudel: Phys. Rev. B 54, 9596 (1996). 
26) W. Sturhahn, T. S. Toellner, E. E. Alp, X. W. Zhang, M. 

Ando, Y. Yoda, S. Kikuta, M. Seto, C. W. Kimball and B. 
Dabrowski: Phys. Rev. Lett. 74, 3832 (1995). 

27) M. Seto, et a1.: in preparation. 
28) B. Fultz, C. C. Ahn , E. E. Alp , W. Sturhahn and T. S. 

Toellner: Phys. Rev. Lett. 79, 937 (1997). 
29) A.1. Chumakov, R. Rüffer, A. Q. R. Baron, H. Grünsteudel, 

H. F. Gr�steudel and V. G. Kohn: Phys. Rev. B 56, 10758 
(1997) . 

30) S. Kitao , et al.: to be published in “SPring8刷.Annual Report 
1997". 

31) A. Q. R. Baron, A. 1. Chumakov, S. L. Ruby, J. Arthur, G. S. 
Brown, G. V. Smirnov and U. van Bür・ck: Phys. Rev. B 51, 
16384 (1995). 

32) X. W. Zhang, Y. Yoda, M. Seto, Yu. Maeda , M. Ando and 
S. Kikuta: Jpn. J. Appl. Phys. 34, L330 (1995). 

33) T. 狂arami， G. Miyazaki, M. Seto, T. Mitsui, Y. Yoda, Y. 
Kobayashi, S. Kitao and X. W. Zhang: Hyperf�e Interact. , 
m press. 

34) A.1. Chumakov, A. Q. R. Baron, R. Rüffer, H. Grünsteudel, 
H. F. Grunsteudel and A. Meyer: Phys. Rev. Lett. 76, 4258 
(1996) . 

35) H. K. Pan, D. J. Yarusso, G. S. Knapp , M. Pineri, A. 
Meagher, J. M. D. Coey and S. L. Cooper: J. Chem. Phys. 
79, 4736 (1983). 

36) E. R. Berminger, 1. Nowik, S. Ofer and C. Heitner-Wir部lin:
Polymer 26 , 1829 (1985). 

37) 小山一郎，瀬戸誠，張小威，安藤正海，中谷功，菊

田健志:日本物理学会講演概要集第 2 分冊 (1996年秋の分
科会)， p673. 

38) D. C. Champeney: Rep. Prog. Phys. 42 , 1017 (1979). 

t議議議議

光法として，特に鉄とスズを中心として広く用いられるよう

になった。また，メスパウアー効果を用いて光の重力による

赤方偏移の測定がなされるなど様々な分野で用いられてい

る。

準弾性散乱

X線が物質によって散乱される過程で，散乱体がその位

置を変えない場合には弾性散乱が起こるが，散乱体が待問と

共にその位置を移動するような場合には，散乱される X線

のエネノレギーは入射X線のエネルギ…を中心として広がっ

た分布を示すようになる。このような散乱は弾性散乱でもな

く，特定のエネルギーの授受を伴う非弾性散乱とも異なるた

め，準弾性散乱と呼ばれる。


