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序論

超強力なX線源である放射光を核共鳴散舌L実験の線;障に利用すると、回折実験や.時間

領域でのメスパウアースベクトルの観測を容易に行うことが可能となる。さらに.放射光 X

線はパJレス特性を持つため、これに同期させ、高周波磁場やパルス磁場変調を反強磁↑生体単

結品のような物質に印加することで、結晶の磁気的性質が、核ブラッゲ散乱や筏共鳴前方散

乱の放射特性に与える影響を劉べることができる.このような放射光を利用した摂動下での

核共鳴散乱の研究は、最近、国の内外で行われ始めたばかりであり、研究の手法は、未だ確

立されたとはいい縫い状況にある.本研究では、放射光を利用した時間領主誌でのメスパウ

ア一分光法による新たな研究手法開発の一環として、磁場変銅下における被共塙散乱の時間

発展過程を銅ベることにした。 本論文は、このような実験を行うためのお料の準備、高周

波磁場発生装置、パルス磁場発生装置の開発といった実験準備を含めた 連の研究成果をま

とめたものである。第 1:1;!:では、銭共鳴散舌Lに関する基本的事項と、放射光を線源とした核

共鳴散舌L実験の現状、及び発展の動向についての続税苦行い、代表的な分光法となっている

純核ブラッグ反射、メスパウア一時間スペウトJレ、高分解モノウロメー告を利用した核共鳴

前方散乱i去について説明する。第 2章では、散乱体が変動磁界中にある場合のメスパウアー

スベウトルの研究がこれまでどのように行われ、どのような点が問題とされてきたかを概説

する.そして、この種の実験に対し、放射光を利用したメスパウ7ー跨間スベクトJレ;去の待

つ利点を明示した後.本研究の研究動僚と目的について示す。第 3章では.磁気的慎重hがあ

る場合の綾共鳴散乱の理給的側面を考える.特に、放射光により孤立綴57Feが鼠間的に励起

を受けた後の時刻toで、内部磁場が高速回転するような非定常系を量子力学的に取り扱う。

第4章では、本研究用のtt料に適した高速磁化特性を待つ良質の57FeB03単結晶に関して.

その諸特性について紹介し、平成3年度より東京大学物使湖究所でフラ yクスj去により計 4

回育成された57FeB03のX線二結晶法による結晶評価実験結果をまとめる.第 5-6章では、

滋場変銅用の高周波磁場発生装置とパルス磁場発生装置の基本摘成についての説明と装置の

性能評価実験結果についてまとめる。第7章では、本実験で利用された放射光tffi&主(AR-

N E 3)の実験環境についての叙説を行う.第 S:I;!:では、高間，庄磁場印加に伴い共鳴励起さ

れた滋気弾性波が、 57FeB03の結晶性、 t~共鳴ブラツグ散苦Lの回折強度に与える影響を翻ベ

た実験について詳述する.第 9章では、 57FeB03結晶中のメスパウア-jj<57Feを桜励起した

後、パルス磁場発生装置を利用して散乱休の内部硲場の向きを180・. 90・高速回転した後

に放射されるコヒーレントな核共鳴散乱特性の時間的変化を扱共鳴前方散乱;去を利用して銅

ベた実験について詳述する.第 10章では.以上の給果を顧みて、著者の見解を示しながら

放射光利用桜共鴨散乱による動的過程の研究に関して、応用の;広大について展望する.

。
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第 1章放射光利用核共鳴散舌l

第 1章放射光利用核共鳴散乱

第 1章では、核共鳴散乱の基本的事項について説明を行い、近年盛

んに行われるようになった放射光利用核共鳴散乱実験について、その特

徴と利点、及び代表的な実験方法について徴税する。

， • ， 核共鳴散乱

原子によるX線散乱現象の肉、標的となる原子核の基底準位と励起準位の

エネルギー差に等しいエネルギーを持った光子が外部から入射すると、 X線は

一度原子により共鳴吸収され、その後、崩壊に伴う y線として全方位に;度り再

放出される。 1{図，.，参照)

Ex 

x*.車

共鳴励起 脱励起

圃-・E・-励起準位 E・E・-ーー
E， 

寿命 r後
yf最

l全方位へ散舌II

一一一一一一基底準位 一一一一一一一

図，.，核共鳴散乱の概念図

この現象は核共鳴散乱と呼1;):れ、脱励起過程で生じる散乱線は、通常の原子中

の電子によるトムソン散乱にはみられない以下のような特徴的な性質を持つ。

①原子核に特徴的な崩壊時間を持つ。

伊lえば、鉄の同位元素57Feの第一励起準位[144KeVlから基底状態への崩築

時間 τは、 100n8程度となり、電子による散乱の場合2と著しく異なる。

② 極端に狭いエネルギー幅を持つ。

上述の鉄57Fe核の場合、第一励起準イ立の自然幅は、 neV程度にも達する。

l 原子核による共鳴吸収現象の最初の指摘は、 1929:Kuhnlこよりなされた./1/ 

2 電子によるトムソン散乱は瞬間的に起こる。



第 1章放射光利用筏共鳴散舌L

1.2 メスパウアー効果

y線は、エネルギーが大きいため、光やマイクロ波の場合と異なり、光子

と原子核との反跳エネルギー3OEが大き くなり、 普通は共鳴吸収が起こらない。

しかし、原子核が国体中にあって格子点を占めている場合には、自由に動けず

安定点を中心に格子振動(熱娠動)を行うため状況が変わってくる。よく知られ

ているように箇体中の格子振動のエネルギーは、 1/2'hv，32・hV，5，2'hv， と

いう具合に量子化されている。通常の結晶では、エネルギー間隔hvは、室温に

おける KT(kポルツマン定数、 T絶対温度)程度、すなわちhv'" 0 025eVであり、

hv>>o Eが成り立つ。このような場合、反跳エネルギーにより、格子娠動が励

起される確率は非常に小さくなる。このため光子は、反跳エネルギーを原子核

に与えることができなくなり、実質的に光子のエネルギ一変化oEは零とみなさ

れる。この様な条件の下では、励起エネルギーと全く等しいエネルギーを持っ

た光子が吸収、放出される。これが国体内における y線の無反跳共鳴吸収現象

と呼ばれるもので、裕子振動(フオノン)によりエネルギーが変化して下線の再

放出が行われる非弾性散乱とは区別される。固体内における下線の無反跳共鳴

吸収現象は、 1958年にメスパウアーにより発見され、現在メスパウアー効果と

してよく知られている。 12/31この現象を利用したメスパウア 分光学では、再

放射される y線のエネルギー幅が極端に狭いため、極めて高い分解能が得られ

る。そのため、他の測定手段では得られない貧重な情報を得ることができる。

特に磁性体や生体において重要な役割を演じている鉄元素57Feが容易に測定で

きることが幸いして、今日ではメスパウア一分光学は、物理、化学、生物だけ

3 エネルギーがEだけ高い励起状態から基底状態へ原子桜が遷移した時放出される y線のエ

ネルギーをEyとすると、原子核(質量M)は光子の運動量EylCに相当する反跳を受けるた

め、 oE= (2M)一'.(Ey1C)2の運動エネルギ が原子核に与えられ、 EyはEIこ比ベて oEだ

け小さくなる。一方、基底状態にある原子拡が光子を吸収する時も間俸の反跳を受けるか

ら、光子が吸収されるためには余分なエネルギ-oEをあらかじめ持っていなくてはなら

ない。よって y練のエネルギーの広がりの幅lIEが2oEより大きくないと共鳴吸収は起こ

らない。

2 



第 1章放射光利用緩共鳴散乱

でなく冶金学、鉱物学、地質学、考古学など様々な分野で有効な研究手段と

なっている。 4表 1.1には、メスパウアー効果の観測されている同位元素の肉、

代表的なものに関する諸特性を縄げておく。

~~~重 遷移エネルギー 反跳エネルギー 半減期 自然幅 スピン量干数 スピン量子教

E (KeV) 占E(meV)
T 112 (ns) A E (neV) 励起状怠 基底状怒

181Ta 6.25 0.159 6800 0.067 9/2 7/2 

169Tm 8.42 0.225 3.9 120 3/2 1/2 

57Fe 14.4 1. 96 97.8 4.7 3/2 1/2 

151Eu 21. 6 1. 659 9.5 51. 84 7/2 5/2 

149Sm 22.5 1.82 7.12 64 5/2 7/2 

119Sn 23.9 2.57 17.8 24 3/2 1/2 

1610y 25.7 2.194 28.1 15.90 5/2 5/2 

40K 29.4 11. 60 4.26 117 3 4 

125Te 35.5 5.407 1.56 308.3 3/2 1/2 

121Sb 37.2 6.124 3.5 130.4 7/2 5/2 

129Xe 39.6 6.521 1.01 463.2 3/2 1/2 

1271 57.6 14 1.9 240 7/2 5/2 

237Np 59.5 8.022 63 7.242 5/2 5/2 

155Ge 60.0 12.47 0.24 1901 5/2 3/2 

171Yb 66.7 13.98 0.8 912.5 3/2 1/2 

73Ge 67 33.02 1. 86 281. 6 7/2 9/2 

61Ni 67.4 40 5.06 9.0 5/2 3/2 

67Zn 93.3 69.8 9150 4.8 3/2 5/2 

195pt 98.8 26自8 0.170 2851 3/2 1/2 

182W 100.1 29.56 1.37 333 2 。
11 
1911 r 129.5 47.13 0.094 4710 5/2 3/2 

表 1・1 代表的なメスパウア一同位元素の諸特性

4 57Feの場合、励起状態 (57Fe*)から基底状態 (57Fe)に原子核が遷移する時、エネルギー差

E=14.4KeVに相当する y線が放出される。 57Feの半減期は約100n5であるから、不確定性原

理に基づくエネルギーの自然幅はIIE=数neVとなり E/lIE=3x1012と極めて大きな1直になる。

これは光の場合と比べても 3桁以上も大きい。このため、メスパウア一分光学によって、

光スベクトロスコピーで分離できない超微細構造を解析することができ、これから原子や

イオンに関する知見が得られる。また相対論から導かれる重力場の影響による赤方偏移等、

極めて微小な量を検出することも可能である。

3 
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1.3 メスパウア一回折

メスパウアー効果の発見によって共鳴 y線の園休結品中における娠る舞い

が屈折、臨界反射、ブラッグ反射、ラウエ透過等の光学的御念によって記述で

きるようになったが、このことはご〈初期から知られていた。/4/1960年81ack、

Moon達が鉄を濃縮していないモザイク結品で57Fe核によるメスパウアー共鳴散

乱とレイリ一散乱との干渉パヲーンをブラ ッグ角近くで観測して以来、非常に

多数の研究がこの分野で行われて来た。/5/57Feゃ119Snの濃縮単結晶を用いた

回折実験も1965年以後、主に旧ソ連で行われており、結晶のモザイク惰造のよ

うな不完全性や、 Siのような不純物混入の効果が、それらの干渉パヲ ーンを際

立たせるために積極的に利用することまで含めていろい ろ調べられている。

/6/7/メスパウア一回折は、結晶構造の解析の観点からも価値があり、散乱娠

幅の位相の測定には特に重要である。/8/また、理論的に見てもメスパウア一

回析は、 X線回折等と比較して独自性を持っている。第一に、メスパウア一散

舌Lは、レイリ一散乱のような[速い]ポテンシャル散苦Lと違って、 [遅い]共鳴散

乱でるためラムーメスパウア一因子が入射及び出射チャンネルに対して因数分解

できる。 /9/そのため回折の問題が簡単化されるばかりでなくうムーメスパウ

ア一因子は、前方散乱に対しても 1にはならない。これは然的散漫散苦Lの異常

をもたらすが、この異常は高次ブラッグ反射強度の積分強度の測定に有用であ

る。 /10/第二に、 Afanase'v-Kaganが非弾性チャンネルの抑制と名付けている

効果/11/で、ブラッグ角における入射波と反射波とのDestructi veな干渉の給果、

Y線が基底準位にある核によって共鳴吸収されて励起準位になる振幅(非弾性

チャンネル)が抑制され、 X線の場合、ポルマン効果として知られている異常透

過がより顕著に現れる。/12/これは y線の波動関数の節のできかたが、原子核

が原子の電子雲の広がりに比べて格段に小さいために、核全体にj度りより完全

になるからである。第三に、メスパウアー核の近傍の結晶場との超微細相互作

用、または外部磁場によるゼーマン分裂によ って、共鳴線の各偏極成分を分離

して取り出せるので、磁1主体による磁気的回折実験が可能で、通常の透過実験

4 



第 1章放射光利用筏共鳴散乱

では得られない磁気的長距離秩序犠造に関する情報を得ることができる。フ

ラッグ角から大きくはずれた方向でも y線偏極成分による選択的な臨界反射、

吸収、透過ファラデ一回転等の磁気光学的効果を生じる。これらは Y線のポラ

リメトリやポーラライザーとして利用できる。

1.4 放射光利用核共鳴散乱

核共鳴散乱実験の励起用線源に超強力なX線;原である放射光を利用すると

いう試みは、 Rubyが1974年に初めて指摘した。/13/5実験的には、 Coheni童が

1978年にSPEAR(アメリカ)の放射光で57Feの多結晶薄膜で14.4keVの核共鳴準位

を励起し、寿命100nsて‘ Y線と共に放出される内部転換電子を時間ゲート付きの

電子検出器で初めて観測した。 /14/理論的研究に関しては、完全結晶による核

共鳴ブラッグ散舌Lに関する研究が1965年からロシアのAfanase'vとKagani童によ

り/15/16/17人アメリカのHannonとTranllle11 i童/18/19/20/により行われている。

これら研究では、初めメスパウア-r線による散乱が扱われたが、その後、放

射光を利用した場合の時間スペクトル等についても調べられた。放射光を利用

5放射光の単色化には通常、分光結晶等が用いられ、そのエネJレギ 幅は従来のX線管の場

合と大差がない[meVまでの分光が限度]。この壁を越えるものとして紋射光のさらなる単

色化昔、絞共鳴ブラッグ散舌Lを用いて行うという提案がなされた。普通のX線の分光ある

いは単色化でよく用いられるのはパイロリティックグラファイf-.LiF.水晶、シリコン

等の分光結晶であり、得られるビームのバンド幅は10eV前後である。 X線管との組み合わ

せで大きな積分強度が必要な場合には運動学的な回折効果が働くグラファイトやLiFのよ

うなモザイヲ結晶が用いられ、指向性の高い放射光に対しては動力学的な回折効果が働く

シリコンのような完全結晶が使用される.もっと荒い分光には多層膜が用いられる。これ

は原子番号が大きい物質と小さい物質を交互に積層したものである.バンド帽をさらに狭

くするには完全結晶で垂直入反射に近い回折条件を利用するか.非対称反射の組み合わせ

を利用する。これらの特殊な回折条件によりバンド幅を極限的にはmeVぐらいまでに単色

化することができる。しかし結晶の大きさによる回折効果からくるビ ムの角度広がりや

動力学的回析に固有の全反射幅が影響し、それがこの方法による単色化の限界となる。上

述の分光法は全て電子によるトムソン散苦IIこ基づいているが、桜共鳴散舌Lを利用すれば単

色↑生を桁違いに向上させることができ、共鳴順位幅に応じたμeVからneVレベルのバンド

帽を待つ超単色の散乱線を得ることができる。核モノヴロメーヲとしては、共鳴i~ を含む
完全結晶の他にGIAR!葺や多居眠も用いられる。

p 
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j;1章放射光利用緩共鳴散乱

した時間スペクトルの最初の観察は、 Chechi ni圭が1983年にVEEP-3(ロシア)の放

射光を用いて、 57Feをエンリッチしたへマ合イト結晶を用いた核共鳴ブラツグ

散乱で行われている。/21/Gerdau達は、 1985年HASYLA8(ドイツ)の放射光を用い

て、 57Feでエンリッチしたイットリウム鉄ガーネット (YIG)単結晶薄膜を 2結品

平行配置にして約 1cpsの強度の核共鳴散乱線を取り だした。/22/その後、 8NL、

CHESS、SSRL(アメリカ)、 PF、TRI STAN-AR (日本)等の放射光施設においてもこの

分野の研究が進められている。

1.5 放射光利用の利点

核共鳴散乱実験の励起用線源に放射光を利用すると放射光の持つ多くの優

れた特徴をそのまま実験に利用できるため放射性同位元素を利用する従来のメ

スパウア一分光法では困難であった実験が可能になる。表 1・2には放射光の持

つ特徴的性質とその性質を利用することで可能になる実験の幾つかを示してお

く。[比較のため放射性同位元素の性質も示しておく 。]

線源固有の性質 放射光 放射性同位元素 放射光利用に適する実験

本来、白色光であり 量初から超単色光 j;;共鳴散乱の非弾性散乱

フオノンスベウトJレ {μeVオーゲ )でフオ 成分(J)観，酬によるフォノン
エネルギー幅

(meVオーザー)をエネ ノンスベウトル(meV
(絡手娠動)の研究.

ルギースキャンでき オ ザー)苦エネルギ
1231241 

る. ースキャンできない.

指向性ー単位立体角 高抱向性を有し単 全方i立に放射される 信料の微小部を利用する |

位立体角あたりの輝度 ため指向性は低〈、単 実験(高圧下での実験等)や
当たりの輝度ー強度

は樋めて高い. 位立体角当たりの輝度 X線光学実験に有利。

は低い. 1251261 

放射光は本来.直線 偏光解析を行う紘共鴫散
偏光特性 偏光性を有する.また なL. 乱実験では非常に有利.

円偏光等も利用可能.

放射光X線は、入射 般射性同位元棄であ 周期的な外部限動下にあ

パルス特性 に際して鋭いパルス特 るためX線白人射に規 る場合のj~共鳴散苦L(J)実験

性を持つ. 則性はない. には認めて有利.

表 1.2 *主共鳴散舌Lの線，原に放射光を利用した場合の特徴と可能になる実験

6 



第 1章放射光利用桟共鳴散乱

1.6 核共鳴散舌Lを観測するための方法

放射光を利用した核共鳴散舌L実験で、入射X線は、あらかじめ分光結晶に

より数eV程度のバンド幅に絞ってから鼠料に入射される。6ところが核共鳴散乱

に寄与するのは、核の励起準位のw-6-1O-8eV程度のエネルギー惜の部分だけで

あるため、このままでの核共鳴散苦L線の計測は非常に困難となる。そこで電子

の散乱の膨大なパックグラウンドを仰えるため以下のような核共鳴散舌Lと電子

によるトムソン散乱の散乱機摘の違いが利用される。

(1)トムソン散乱に対する禁制反射の利用[核ブラッブ散乱]

この方法では、放射光からのX線は、 Si等の結晶モノクロメ-';1であらか

じめ標的となるメスパウアー核のエネルギー近傍に数eVまで分光され、電子の

トムソン散乱に対し禁制で、核共鳴散苦Lに対しては許容な反射面[純核ブラツグ

反射]を持つ核モノクロメ_';171こより分光される。図1・2には核ブラツグ散乱

を利用した分光;去の慨念図を示しておく 。

グ
モノクロメ-9

l~ ブラッグ貫主吉L

アンジュレ一世 Si (111) 

図 1・2 核ブラツグ散苦Lを利用した分光j去の慨念図

6 近年、リングの直線部に置かれるウィグラーや7ンジユレ ヲのような挿入光源の利用

によって放射光特性の一層の向上が計られている.これらは電子ビームを磁極列の周期的

な磁場によって蛇行させる.ウィグラーは磁場を強〈して放射光を短波長慣1)へシフトさせ、

住行のうねりの数だけ強度を増大させる。アンジュレ一世は蛇行する電子ビームから周期

的に放射される電磁波の干渉を利用して高輝度の準単色光を得ることができる。

7 1"モノクロメーヲとしては、反強磁性単結晶、 GIAR膜、多層膿等が利用される。

7 



第 1章放射光利用綴共鳴散舌L

(2) 核共鳴散乱の時間遅れの利用 [メスパウア一時間スペクトル法]

トムソン散乱が放射光パルスが入射後、瞬間的に起こるのに対し、核共鳴

散乱は励起準位が固有の寿命を持つため散乱に時間違れが生じる。この特性を

利用して核共鳴散乱を分光する。放射光の単パンチモード運転時のパルス周期

は典型的には、 1μs程度、 I~)~ス帽は 100ps程度となる。 これに対し、核共鳴

散乱の崩壊時間は、例えlま57Feの場合、約100nsであるため、時間スペクトルの

観測を可能にする条件TSR>>Tn>>TSR (PW)が満たされる。l図 1.3参照l

放射光X線のパルス幅 T邸内-100ps

E幻Feの崩i車時間 T.-100ns _ 
圃同一一一一判 圃

放射光X線のパルス周期 T，，-1.2μs 

図1・3 放射光のパルス特性

観測される時間スペクトルには、 X線の入射時室IJに対応する時間原点で電子散

乱によるプロンプトピークが現れ、その後、核共鳴散乱の時間遅れ成分が現れ

る。 8{図 1.4参照lこのため後出器に時間ゲートをかけ、時間遅れ成分だけを

カウン卜することで、核共鳴散乱成分を電子のプロンプトノイズから分離して

計測することが可能になる。

B 散乱休が超微細楠造をもっている場合.崩i裏に対応する減衰曲線上に超微細4構造により

分裂した各遷移エネルギーの差に対応する量子うなりが生じる.このうなりの周期を測定

することでエネルギー領域でのメスパウ7一分光と同様に超微細構i置を解析することが可

能になる。また‘時間領減でのメスパウア 分光は、被共鳴散乱の時間発展過程を実時間

で追跡で昔、ヲーゲット原子絞の周期的娠動によるドップラ-j1HIJの影響を受けないため

周期的摂動下にある核共鳴散乱の時間発展過程を銅ベる場合は従来のメスパウア一分光;去

に比べて非常に有利になる。l第 2:1;l:参照]

8 
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時間スペクトルと量子うなり図 1.4

(3) 高分解能モノクロメ一世の利用[核共鳴前方散乱]

1991年、 Hastings遥により初めて実現された核共鳴前方散乱法では、結晶

モノクロメ-:)1により数eVまで分光された放射光X線をSiの高角の反射を利用

し、さらに共鳴エネルギー近傍、数meVまで分光を行う。/27/これにより S/Nを

十分抑えることで散乱体の前方方向でのコヒーレン卜な核共鳴散乱線を時間ス

ベクトル法を併用して検出する。{図 1・5参照!

核共鳴前方散乱の概念図図 1・5

この方法は、核ブラッグ散乱を利用する場合に比べて実験に必要な光学系が容

易にセットアップでき、散乱休に諜せられる条件がゆるいため、広範囲の試料

を実験に利用できるので核共鳴散舌Lの応用実験に対して非常に有効な方法と

なっている。この方法を利用した応用実験として、磁気光学効果や鉄多用膜の

超微細構造の温度依存性、磁場変調下での核共鳴散乱の時開発展等が翻べられ

9 

ている。 /28/29/30/
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第 2章磁場変調がある場合の桜共鳴散乱

第2章 磁場変調がある場合の核共鳴散乱

散乱体が磁場変割下にある場合のメスパウアースベクトルの研究は、観測の対

象となる物理現象が外部印加磁場の周波数帯誠により大きく 2つに分類できる。そ

の一つは、超微細分裂した基底、励起状態のサブレベルに対する共鳴効果を翻ベる

実験で、強磁性休中の鉄の励起状態の場合、印加磁場周波数が26MHz近傍の実験

である.もう一つは、外場により磁性体に励起された磁気弾性波がスペクトルに与

える影響を調べる実験で、その多くは印加磁場周波数が、数MHz程度で行われる.

これらの研究は、これまで‘理論的にも、実験的にも、時間領域のメスパウアース

ベクトJレ測定とは関りを持たず、専ら、エネルギー領域でのメスパウアースペクト

Jレについて調べられてきた。これは、従来の放射性同位元素を利用したメスパウ

ア一時間スベクトルの方法では、線源の強度や実験のための電子回路系に制約が大

きく、この種の実験には不向きであったことが理由としてあげられる.しかし、放

射光を線源に利用した核共鳴散乱実験;去の発展とともに時間領績でのメスパウアー

スベヲトJしが容易に観測できるようになると、磁気変調下での核共鳴散苦Lの時間発

展過程を実時間で追跡、研究する二とに興味が持たれるようになってきた。本章で

は、まず従来から行われてきた磁気変調下でのメスパウアースベウトJレの実験につ

いて概説するとともに、この種の実験に対し、放射光を利用したメスパウア一時間

スベウトル法が、従来の放射性同位元素を利用するメスパウ7一分光法に対し、 1寺

つ有利な点について明らかにする。そして最後に、本研究で行う実験について説明

する。

2.1 高周波磁場による共鳴効果

高周波磁場印加により、基底・励起準{立のサブレベル聞に共鳴を起こさせる

実験は、メスパウアー効果の発見の初期から議論されていた。高周波磁場印加

が、メスパウアースペクトルに与える影響を調べた最初の実験は、 1961年、

HackとHamermeshによりなされた。彼らは、数百ガウス程度の定常磁場を57Fe

フオイルに印加し、それに垂直な方向に鉄の第一励起準{立の分裂帽に対応する

周波数26MHzを持った娠幅数ガウス程度の高周波磁場を印加させ、57Coからの y

線の透過率の測定を行った。結果として、高周波磁場を印加した時の透過率が

12 



第 2章磁場変調がある場合の核共鳴散舌L

顕著に増加することが観測された。 111また、 Hack達は、実験を行うと共に励

起準位のサブレベルに対する高周波磁場による共鳴効果(特に、 Two-quantulll

trans i t i onsと呼ばれる。)がメスパウアー共鳴吸収スペクトルに与える影響に

ついての理論的考察1/21もおこなっており、透過率増加の原因が、励起準{立の

サブレベル聞の共鳴によるエネルギー準位の変化にあると結論した。とこ ろで、

このような共鳴効果を純粋にメスパウアースペクトルで観測することは、次lJi

で説明する磁気弾性;皮励起のため非常に困重量なものとなっている。Hack、

Hamermeshの実験においても、印加磁場の周波数が共鳴周波数から、かなり離れ

ている場合にも、透過率は少なからず変化することが観測されていた。(当時、

この点についての適当な説明は与えられなかった。)磁気弾性;皮励起の影響を避

け、共鳴効果を観測する方法としては、 1968年、 Matthi asにより提案されたメ

スパウア-NMR法がある。131メスパウア-NMR法では、』盈1生{本の磁化の

向きを揃えるために、外部から定常磁場を印加し、この定常磁場に対し相対強

度の小さな高周波磁場を試料に印加することで、磁化状態(特に向き)に変化を

起こさせないようにして磁歪の影響(ドップラーブロードニング)をjQlえるよう

に工夫されている。 i図2・1参照i
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図2・1 メスパウア-NMR実験での高周波磁場の印加，去

l 通常57Fe核を含む強温性{本に対するメスパウアースベウトJしは、 16ml=0，1の遷移のみが

許容となるが、励起、または基底状態のサブレベルに高周波彼場による共鳴が起きると

16ml=n [nは2以上の自然数]の遷移も許容な遷移となり.メスパウアースベウ トルに

はこれら遷移を反映したサ子ライトピーウが現れることになる。

13 



第2章 磁場変調がある場合の核共鳴散苦し

この手法は、現在、 Two-quantumtrans i t i onsの実験で標準的に利用される方法

2となっており、この方法を前提とした高周波磁場による共鳴効果の理論的研究

も提出されている。/4/

2.2 磁気弾性波による影響

1968年、 PerI酬は、放射性同位元素57Coを拡散させた合金ディスクに振幅数

ガウス、周波数4.2M H z程度の高周波回転磁場を印加し、吸収体lこNaFe(CN) 6 

を用いてメスパウアースペクトルの観測を行った。この時の実験配置図と得 ら

れたスペクトルを図2・2に示す。/5/

-B_Q .....・ 0 ・. .。
，.，鶴市国内叫

図2・2 [Per lowの実験]実験配置図とメスパウアースペク卜ル

印加された回転磁場強度の増加につれスベクトルが

ブロードなものへと変化していることがわかる.

スペクトルからは、高周波磁場の印加にともなうスペクトルの広がりが観測 さ

2 メスパウア-NMR;:去においても、利用できる鼠料が限られ、磁性体の磁化の回転角が

大きい場合の共鳴効果、ステップ状の高速の磁化回転がある場合のエ才、jレギ 準位のサ

ブレベル聞で起きる量子力学的摂動効果等は観測することができない。

14 



第 2章 磁場変翻がある場合の被共鳴散乱

れ、この広がりが、印加磁場の周波数よりも、むしろ強度に依存して顕著に現

れることが示された。 PerI酬は、このスペクトルの広がりの原因を磁壁の移動

によるものだと考えた。この考えでは、試料に高周波磁場が印加されると核の

位置で数多くの磁笠が激しく移動し、内部磁場の向きが崩犠時間に比べて十分

短い時間でランダムに変化するため、結果的に核の受ける時間平均された磁場

が零となり超微細分裂が消滅してスペクトルが広がると理解される。

一方、 1968年、 Heiman遠は、周波数13MHzの高周波磁場を印加した57Co線源

からのスペクトルとして、印加磁場の周波数に依存した複数のサイドバンド

ピークを持ったスペクトルを観測した。 /6/図 2.3には、この時得られたメス

パウアースベクトルを示しておく。

:川仁
VVYu1t1[ 

iij門wwr
_，・ a‘0...'''.] " 0.1 0..1 ce. 0・

Vel oc i ty (cm!sec) 

図2・3 Heiman達の実験結果

線源に13MHzの周波数を持った高周波磁場を印加し、 57Feフオイルを

吸収体として観測されたメスパウアースベウトJレ。 SoI idーIineは、

位相変調理論により計算された理論曲線で、モジュレーシヨン指数

はよからXm=O.O. 75，1. 13， 1. 4となっている。

得られたスベクトルには、滋場の強度を増加させていくにつれてサイドバンド

ピークの数が増加し、徐々にブロードなスペクトルに近づいていくようすが示

15 



第 2章 磁場変調がある場合の核共鳴散舌L

されている。彼らは、この原因を磁歪振動による磁気弾性波の励起3にあると考

え、ラジオ;皮妓で駆動する水晶振動子上にマウン卜された線源からの放射Y線

のメスパウアー吸収スペクトルを調べたRudyとBolefの実験/7/の説明で利用さ

れた位相変調理論4を用い、モジユレーシヨンインデックスXmを適当にとること

でスペク トル解析を行い十分満足のい くフイツテイング結果を得ることができ

た。

さらに、 1969年、 Asti i主は、鉄フオイルでメスパウアースペクトルの周波数

変調を詳しく調べHeimani童同様、位相変調理論による解析を行い、サイドバン

ドピークの相対的強度がシングルモジュレーシヨンインデックスでは説明でき

ないこと等を示した。 /8/Heima円、 Astiの実験は、高周波磁場を磁1主体に印加

した場合のメスパウアースペクトルがブロードものになる原因が、 PerI酬の主

張する磁壁の移動ではなく磁歪娠動(磁気弾性波)によるドップラー効果にある

ことを示している。

2.3 位相変調理論

位相変調理論とは、水晶振動子等にマウン卜されたメスパウア一線源から

の放射 y線の低エネルギー音響フオノンの実験で得られるメスパウアースペク

トルを数学的に記述するための理論である。この理論では、核を角周波数ωoで

有限時間振動する減衰振動子であるとみなし、この時、原子が基準位置から正

弦;皮的に娠動する場合に得られるメスパウアースペクトルについての考察がな

される。 /9/10/この場合、核から放射される y線の電場成分は、次式 (2-1)の

ように表現される。

E(t) = Eo .exp(iωot).exp(-yt) (2-1) 

ここで、 yは、ダンピング係数で励起状態の簡集時間や遷移の割合に関係 した

定数である。放射の強度分布lま、 (2-1)式のフーリエ変換で与えられ次式 (2-2)

3 等方性をもっ磁性休では、 En加した高周波磁場の二倍の周波数で原子が平匂位置に対し

てtI<動を起こす。

4 次節で説明する。

16 
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で与えられる。

IEo l' y 2 Y 2 

1(ω)・ 一̂・一一一一」E一・ 10一一一_，_ーーで (2-2) 
L瓦 (ωーω0)'+ y' (ωーω。)'+y' 

この式は、原子が静止している場合のメスパウアースペクトルに相当し、 ω。を

中心とした半値幅Yの口ーレンツ曲線になっている。次に原子が連続的に速度

変化を起こす場合について考察する。簡単のため電場ベクトルは一次元的変化

のみを考えることにする。この場合、時裏1)tのある瞬間における放射電場は

ドツプラーシフトによる相対論的エネルギーの変化を考慮すると次式(2-3)で与

えられる。

町~ EO叫 (-yt)叫 (iωot)吋千) α 

ここでA、Xtはそれそ・れ放射電場の波長、時刻 tでの振動子の移動量を表して

いる。今、原子の移動量が式 (2-4)のように正弦波的なものであるとすると、得

られる放射電場は、式 (2-5)のように表すことができる。

x， ~ Xo . sin (Qt) 

{ヲ守'Xo.sin(Qt、1Eル

関係式 (2-6)を利用すると式 (2-5)は式 (2-7)に書き直すことができる。

pemxo ~n(Qt)) 二一一一ー ドソ，(ニニ旦).exp(inQt) 

恥 乏》Eo 巴州x刈却刷川川p以仲山川川】刈←h川(ト什川川-寸叩哨yt川州川州山tけ川巾巾)川巾巾川[ド怜凶e町抑叩川x叩m刷山p引州山山i(刷帆(加川ω向o土叩叫刈刈n叫刷刷Q町仰)t川I
ζ一こ臼で J，(イ(乎引)は円峨巾次初の似いベy沈セ叩峨峨肘吋でM

式(2-7)に従うと放射電場強度は、次式 (2-8)で与えられることがわかる。
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第 2章磁場変調がある場合の銭共鳴散乱

I仲型~HJ o(子)r<ω心げ

十件)}'川;;QY+Y21

この式は、核が正弦;皮的に娠動する場合、その放射スペクトルが、 ω。と (ω。

::tnQ)に中心をもっサイドバンドピークを持つことを意味している。ここで、

ω。の最大ピークと 1次のサイドバンドピークとの強度比は、次式(2-9)で与え

られる。

叶Jo(平)J
Iogい 2叫 (2-9) 

平均2乗移動量としてモジユレーシヨンインデックス Xmを導入すると式(2-9)

は式(2-10)で与えられる。

…(半) (2-10) 

位相変調理論の正しさは、 1960年Rudyと Bolefi圭の実験で証明された。171彼

らは、スピーカによる駆動が可能な線源(57Coを鉱散した鉄フオイル)を水品振

動子にマウントし、ラジオ周波数帯で駆動させた。これにより 、線;原は、

"， = "m . cos(ql)でフオイルの質量中心に対して移動することが可能になる。

吸収板にステンレスフオイルを用い、測定された吸収スペクトルから位相変調

理論が確かめられた。図2・4には、彼らの観測したメスパウアースペクトルを

示してお〈 。スベクトルの解析は、メインピークと一次のサイドバンドピーク

との比からパラメ-?lXmを求め、フツティングがなされた。その結果、理論曲

線と実験結果は見事に一致を示し、位相変調理論の正しさが証明された。

18 
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第 2章 磁場変調がある場合の緩共鳴散苦L

14M内hF121j1;:;

:f哨仰叩が:::

図2・4 Rudy遠の実験で得られたメスパウアースペクトル

2.4 時間領域のメスパウアースペクトルによる研究

これまでの経緯からわかるように、エネルギ 領減でのメスパウア スペ

クトルの方法で散乱体(主に磁性体)に磁場変調がある場合の超微細構造の変化

等を観察しようとすると、磁歪により、磁気弾性振動が励起され、多くの場合、

ドップラーシフトにより、スペクトルはブロ ドなものとなってしまう。5この

ため、磁場変調に伴う摂動効果等が超微細構造に与える影響が完全にぼかされ

てしまい観測が図鑑となる。これに対し、時間領峨でのメスパウア一分光j去で

は磁気弾性波の影響を避けることができる。これは、原子振動がある場合、 エ

ネルギースペクトルでは式 (2-8)を観測するのに対し、時間スペクトルでは式

5 散乱体に励起された磁歪振動が場所的な不均一性を待つとサイ ド，¥ン ドピーヲは現れず、

ブロードなスベウトルとなり、もはや超微細構造をスベウ トんから解析することができ

なくなる。
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第 2章磁場変調がある場合の核共鳴散舌L

(2-3)の2乗を観測することになり、原子振動による位相項の変化に影響されな

いことによっている。ところで、このような有利な特徴があるにも関らず、放

射性同位元素を線源に利用した時間スベクトルj去による滋場変調下でのメスパ

ウア一実験は、これまでほとんど行われることがなかった。そこで、 2.5節で

は、この実験を困雛にしている理由について簡単な説明を行い、 2.6節では放

射光を線源に利用した場合の時間スペクトルの観測が磁湯変調下の核共鳴散乱

の研究にどのような利点を提供するかを明示することにする。

2.5 従来の核共鳴散乱の時間発展過程の研究

57Feのメスパウア -y線放射の時間発展過程を調べる研究l立、 Lynch、

Holland、Hamermeshi童により行われた最初の実験1111以来、今日に至るまで継

続して行われつづけている。 112/13/14/15/161これら実験では、放射性同位元

素 (57Co)からの 122-14.4KeV閑の y-yカスケードに放射される y線に対し、

De I a i ed Co i nc i denceを検出法として利用し、時間スペクトルの計測が行われる。

しかしながら、この方法では、線源の(強さ)アクティピテーに関して重大な

制限が生じる。つまり誤ったコインシデンスを取ってしまうという可能性を排

除するため、線源には、 106Bq以下のものを使用しなくてはならない。このよう

な理由のため、 DeI a i ed Co i nc i dence ;.去は、入射ビームをコリメー卜して利用

する下線回折実験や、試料の微小領減を利用しなくてはならない実験には不向

きなものとなってしまう。さらに、磁場変調下でのメスパウア一実験を行う場

合には、時間スペクトルの時間原点(放射性同位元素の不規則な y線放射)と外

場との聞にヲイミングが取られなくてはならないが、これを満足いく形で実現

することは、電気回路的にかなり困鎚である。これまで、この種の実験の時間

スベクトル，去による研究があまり行われなかった理由は、主に線源強度.回路

に対する制限にあったと考えてよい。

2.6 放射光利用の利点

放射光を核共鳴散舌L実験用の線源として利用すると、放射光の指向性をそ

のまま利用できるため、前節での問題点の一つは克服される。また、放射光の
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パルス特性を利用すると、簡単な測定回路を組むことでメスパウア一時間スペ

クトル観測することができる。この新しい分光法は、ビームが指向性を持つこ

と以外にも以下に記す幾つかの優れた利点を提供する。このためメスパウアー

効果で長年興味のもたれていた度動条件下での核共鳴散乱の時間に依存した超

微細構造の変化の様手を磁気弾性波の影響を受けることな〈実時間領減で追跡

することが可能になる。 /17/

放射光利用 メスパウア一時間スペクトルの利点

①異なる遷移聞の干渉を時間スベウトJレで強いコントラスト(量子うなり)

として観測可能であり、エネルギースベクトルと同じ起微細構造の情報

を得ることが可能である。

①放射光は本来パJレス特性を持つためこれと同期の取れた周期的jll動を核

の励起に対して告イミングをとりながらステップ約に変化する磁場6を印

加できる。

③指向性、偏光特性があるため回折の実験や偏光解析を行う実験が簡単に

できる。

@メスパウ7一時間スベウトルは、、磁気弾性波等による原子擬動に対し

て敏感ではない./18/ 

これら、諸特性の肉、①②③は、放射光の白色性、パルス特性、指向性、偏光性

によるものであり、放射性同位元素を利用した従来の時間スベクトルの方，去に

はない有利な特徴となっている。

6 パJレス磁場による摂動効果

核共鳴吸収が起きた後、 57Feを含む磁性体の内部磁場の向きが崩犠時間に比ベて短め

て高速にステップ的に変化する場合、第3:t;tで詳述される量子力学的摂動効果が起き、

絞共鳴散舌Lのコヒーレントな電場成分の強度‘周波数、偏光に変化が生じると予想され

る。このような内部磁場の向きの高速変化は、適当な磁性体話料(例え1;1'、 57FeB0
3
)の磁

化の向きを外部からパルス磁場を印加制御することで実現される。 i真動効果の観，別に対

して、従来のメスパウアーエ才、lレギースベウトルは崩I裏の実時間での変化が観，則ができ

ず、指向性、偏光性を持たない等の欠点がある.また、既にii!!ベたように磁化状態の変

化は磁気弾性波によるドツプラーブロードニングを生じるため、観測が固まtでありパル

ス磁場による摂動効果の観測は事実上不可能といえる。

21 
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2.7 本研究の目的

本研究では、放射光のパルス特性を利用し、磁場変調下での核共鳴散乱の

時間発展過程に①高周波磁場印加による共鳴的な磁気弾性波励起、または、

②パルス磁場印加による量子力学的復動の影響がどのよう に現れるかを調べる

ことを目的としている。研究の具体的内容は、以下の通り である

実験内容

① 高周波磁場印加による変化の追跡

高い完全性を有する57FeB03結晶は、外部からO.5-10MHzの周波

数を持った振幅数Oe程度の高周波磁場を (111)函に印加する事で磁

気弾性;皮が共鳴的に励起されることが知られている。[第41主参

照)57FeB03結晶に磁気弾性j庄が共鳴的に励起された場合、結晶の

完全性にどのような変化が生じるか、また、核共鳴ブラ ッグ回折

強度にどの様な影響が生じるかを調べることは、非常に興味深い

問題である。本実験では、外部より印加された高周波磁場により

磁気弾性;皮が共鳴励起された57FeB03結品表面の完全性を放射光の

パルス特性を利用したX線ストロボトポグラフの方法をフラッグ

配置で用い、時分割像の記録を行う。一方、磁気弾性波励起によ

る結晶変形が、核共鳴ブラッグ散舌Lの回折強度に与える影響を調

べるため、磁気弾性波の励起時と非励起時における純核ブラツグ

反射面57FeB03(333)からの回折強度曲線の測定を行い，それらの

比較から変化を調べる。l第8i主参照l

② パルス磁場印加による変化の追跡

放射光を利用した核共鳴散乱の時間スペクトル;去ではステ ップ

的に変化する外部侵動がある場合の核共鳴散乱の実験に過してい

る。また、回折、偏光解析を行う実験に非常に有効である。本実

験では、パルス磁場発生装置を用いて57FeB03単結品の磁化状態を

高速変化させた場合の核共鳴散乱特性の時間的発展過程を以下の
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二つのケースについて調べることにした。

1・核の集団励起後、内部磁場の向きが高速で180ロ回転した場合の核

共鳴散乱線の位相の変化を実時間で追跡する。[第 9章参照1

2 :核の集団励起後、内部磁場の向きが高速で90。回転した場合の核共

鳴散乱線の偏光の変化を実時間で追跡する。[第 9章参照l

③ 各種実験準備

これら実験を行うために必要な磁場発生装置、結品の準備を

合わせて行う。 {第4、5、6章参照}
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第3章 摂動がある場合の核共鳴散苦L練の放射特性

第3章 摂動がある場合の核共鳴散乱線の放射特性

第2章でも述べたように、本研究では超微細場を持つ磁↑生体給品中のメ

スパウアー核57Feが放射光により集団的な励起を受けた後、外場により超微

細場の向きが高速回転する場合のコヒーレントな核共鳴散乱線の時間的発展

を調べることを目的としている。[第9章参照]本意では、この実験で観測

対象とすべき物理現象がどこにあるのかを判断する指針を得ることを目的に、

磁場変調のない定常的な系と内部磁場が高速回転するような非定常的な系に

あるメスパウアー核57Feからの核共鳴散舌L線について量子力学的な考察を行

い、 j要動による励起準位のサブレベル問の粒子占有率の変化がコヒーレント

な核共鳴散舌L線の放射特性に与える影響を明らかにする。計算の簡単化のた

め、以下の議論は超微細場を待った磁性体結晶中にある孤立したメスパウ

アー核57Felこ対して考えることにした。1

3.1 核ゼーマン分裂

メスパウアー核57Feは基底状態[核スピンJg=1/2Jと励起状態[核スピン

Je=3/2Jで核スピンの値に応じた惚気モーメント μE、総気モーメント μeを持つ

ため、核外電子により 57Fe核の位置に生成された内部磁場H
hfと相互作用を起こ

し核ゼーマン分裂が生じる。 この状態は量子力学的には以下のように説明され

る。数学的取り扱いを簡単にするために結晶の単位胞中の n番目のサイトにあ

る核の位置での内部磁場を Hhf(n)とし、個々の核の局所座標の y、 Z軸を入射

X線の進行;皮ベクトルkoと内部磁場 Hhf(n)にそれぞれ平行になるように導入す

る。 I図3・1} 

1 実際の結品は.多くのメスパウア-j査を含んだものであり、核問士の棺互作用を考慮す

る必要があり、単結晶の場合は動力学的回折理論を含めた議論がなされなくてはならず

計算は複雑なものとなる。 /1/しかしながら、 1真動がi:&共鳴散舌Lの放射特性に与える影

響の本質的な部分については結晶の単位胞中の数個の核についてのみを考慮することで

導〈ことが可能である。
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図 3，1 座標軸の選定

この時、超微細磁場 H(n)と、核の磁気双極子モーメント μλ との相互作用の部

分を含む全ハミルトニアンは次式の様に書き表すことができる。

Hn=Ho -μ， 'H(n) = Ho -c， 'J n， (3-1) 

ここで、 HO，]n"c).=μλ 日(n)/Jλは、それぞれ内部磁場が無い場合の核のハ

ミルトニアン、核のスピン演算子の n.z軸に平行な成分、及び Jnzに対応する超

微細磁気相互作用エネルギーを表している。

今、内部磁場 H(n)の大きさと向きが、時間に依存して変化しない場合、 (3-

1)式の第 2項目を倶動項として取り扱うことができる。主量子数を n、磁気量

子数をmλ とすれば、非m:動項HOI二対して得られた固有状態In， m，¥>は、同時

に Jnzの国有状態にもなっており、簡単な計算から、全体の系の固有エネル

ギーは、 Emλ=E，¥-Eλ(n)'m，¥で与えられ磁気量子数に従ってエネルギー準位

が等間隔 Eλ(n)に核ゼーマン分裂することがわかる。 57Feの場合には、 M1$1

イプの遷移であるから条件/:， m=me-mg=O，土 1を満たす 6本の遷移のみが許容

となる。[図 3・2参照l
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for graund state 

(3-2) 

図3・2で、許容な遷移の指数/は後の計算に利用できるように、 1--3111
g 
-lllc 

と定義し、各許容遷移に対応する遷移エネルギ一h仇むω)mstl叫Y

共鳴エネルギ一Eo~ tzω0からのエネルギ のずれtzQm♂ρ"を用いて次式のよう

に表現しておくことにする。

tz(よJm円
(n)~ tzω。+tzQm，m， (n) 

tzQm，m， (n) ~ E， (n)m，ーに (n)m， (3-3) 
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第 3章 ;異動がある場合の核共鳴散舌L線の放射特性

3.2 放射光によるコヒーレン卜な核共鳴散乱

第 1章でも説明したように、放射光を利用した核共鳴散乱の実験で X線は、

あらかじめメスパウアー核の共鳴エネルギー近傍にまで十分にエネルギーが絞

りこまれる。しかしながら、この X線のエネルギー幅tli))SR[meV以上]は超微細

分裂に特徴的なエネルギ-hQmpe[μeV以下]に比べればはるかに大きな値と

なっているため放射光パルスの入射で許容な 6本の遷移全てが同時に共鳴励起

される確率をもつことになる。2また、 放射光の一回のパルス X線には、せい

ぜい一つの光子しか含まれない状況3にあるため、ある基底準位から励起された

状態は複数の励起準位の各状態4のコヒーレントな重ね合わせで表現されること

になる。このため崩壊に際し、始状態と終状態が同じである成分には干渉が起

こり再放出される電磁場に超微細分裂に特徴的なエネルギ-hQmp，に依存した

干渉効果5が生じる。これがメスパウア一時間スペクトルで量子うなりが観測で

きる理由である。今後の議論は、この放射光によるコヒーレントな核共鳴散舌L

線に絞って話しを進めることにする。

3.3 定常系における核共鳴散乱線の放射特性

実際の実験では超微細場を持つ磁性体結品中にあるメスパウアー核57Feか

らの散乱線が観測される。このことを踏まえて、系が定常的な場合に、直線偏

光 (eS)した放射光により時刻 t= 0で集団的に励起された結晶の単位胞中の

n個のメスパウアー核57Feにより、 kv方向へ再放出されるコヒーレントな核共

鳴散乱線の放射特性について考察する。 l図3.3参照l

この場合、時五I)tにおける kv方向へのコヒーレントな核共鳴散乱線の電場成分

の数学的表現は、次式(3-4)で与えられる。

2 核のコヒーレントな励起。

3 1光子状態。

4 数学的には、式 (3-2)で与えられる。

5 量子ビート。
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p(n) 単位格子中の nサイト核の相対位置

K， 回折ヘクトルでkO，kyとの聞にkv~ ko + K、が成り立つ。

式 (3-4)の第一項目は単位胞中の n個の原子核の相対的な位置で決まる幾何学的

位相因子で、第二、第三項目はそれぞれ励起後の許容な遷移に対応した核電流

密度と時刻 t=Oで偏光した放射光により選択的に励起された遷移に対応する

核電流密度の初期値を表現している。この第三項目の値が t=Oで瞬間的に決

定されることが放射光利用核共鳴散乱の大きな特徴となっている。式 (3-4)中の

核電流密度演算子!ま次式 (3-5)で与えられるので、式 (3-5)を式 (3-4)に代入する

ことで、放射光により 集団的に励起された単位胞中のn個の核からのコヒーレ

ントな核共鳴散乱線の電土器成分と して、式 (3-6)を得ることができる。
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第 3章 fl'i動がある場合の核共鳴散乱線の放射特性

同 y，川=(可Ims(t，n)iJ(川 1人 (1，n) 

= 仇 n吋)以叫叶叶十P(昨←(十ト一叶!旧川川Q，町削川川lパμ川(い川仰n吋州)1-ιb t ) α 

4式(α3一-4)へ代入してE整華理

町 t

By(n，l) ~ e'九州 j，(ky，n)・j;.(k(pn) 

式 (3-6) の第一項目は、通常の核の崩壊を表している。また、 E 以降に現れる)~

は、コヒーレントな核共鳴散苦L線の電場成分が、可能な遷移lに箇有な時間的変

化を示す位相項叫[-iQ，(n)1 Jを持った電場の重ね合わせになることを意味し

ている。 Z内の第一項目のベクトルBy(n，J)は、 ky方向へ放出される遷移|に

対応する電場成分ベクトルを表しており、定常的な系では時間に依存しない項

となる。 57Feの場合、 M1 5>イプの遷移であるため、核電流密度ベクトルは次

式(3-7)で与えられる。
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E内の第二項目の存在から明らかなように、各選移に対する電場成分の位相の

変化率に相違があるため、核共鳴散乱線の強度[ly(l)(X iEv(t)，'lには、量子う

なり6が生じることになる。

6 量子ビートの起源は、この節で見たように各遷移に対する波動関数[式 (3-2)参]の位相の

時間変化率の遣いが本質である点には注意すべき。また.このビートの周期は、遷移エ

ネJレギーを反映したものとなっているため、時間スペヴトjレの観測から散苦lf本物質の超

微細構造を銅ベることが可能になる。
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第 3章 j真動がある場合の核共鳴散乱線の放射特性

3.4 摂動下での核共鳴散乱線の放射特性

3 4節では、第 9章で詳述されるパルス磁場発生装置を利用した慎動があ

る場合の核共鳴散乱実験に即して超微細構造を持った磁1主体が放射光により集

団励起された後の崩壊過程中のある時刻 t0において、内部磁場 H(n) がX線の

進行方向のまわりに角度Bだけ回転[swi tchlした場合の再放射X線の放射特性

がどのように変化するかを考察する。計算を簡単化するために、 X線の進行方

向を ny軸、内部磁場H(n)の回転前の内部磁場の向きを nz軸とし、回転後の

内部磁場の向きを nz 軸と定義した。[図 3・4参照l

z
 

n
 Pulsc X-Ray 

Y
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n、=11、.//kc

n 

図3・4 計算のために導入された座標系

摂動のある系のハミルトニアンは、 J"を核スピン演算子の z紬への射彩、

日(t)をステップ関数として次式(3-8)で与えられる。

H， (t)~Ho -E ;，(吋[J" '8(10-巾 J".'8(t-to)J (3-8) 

今、回転角を3とすると、時刻 t= t 0において、超微細i盈場H(n)の回転前の系

の固有状態 In，mλ〉は、回転後の系の固有状態In， mλ〉との間に回転行
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第 3章 摂動がある場合の核共鳴散乱線の放射特性

手[) d~tム(13)1を介して関係式 (3-9) が成り立つ。

In，m;.) ~ 2 I n ， m'J 'd~~~" (日) (3-9) 

ゆえに、 1 = 1 01にこおける波動関数R淫v喜召fm凡(to，n吋)は、次式(α3-斗lω0ω)で得られる。

l凡川叱民町叩λj川(ο川t

一方、 1> 10における波動関数百Jm，(1， n)は、時間発展演算子Un(t，tO)自と時

五[)1 = 1 0での波動関数I¥}1m， (10，11))との積で表され、次式 (3-11)のように書き表

すことができる。

l¥]1m， (I，n)) ~ U，(I，lol'!¥Pm， (Io，n)) (3-11) 

以下の関係式 (3-12)-(3-14)を利用し、よ式を計算すると 1> 10での状態を表

す波動関数として式 (3-15)を得ることができる。

Em， (n) ~ E， -c， (n) 1l1~ 

H山， 1l1~ ) ~ EJ n， m，) 

J ，; In，m;，) ~ m;，ln，mλ) 

(3-12) 

(3-13) 

(3-14) 

7 具体的に、回転行列d::ム(日)はとをs~ sin'(日/2)とすると次式で与えられる。

1 _ _  (.1+M)! 日 (1-I-K)f1(1 ....¥-(1.r.f，;:) ~( d y-.¥I d ~'.(ß)-( りM j(J -MM(Jd)!(J-K)l S 昨 む 仏lぺ
この結果は、ヤコビの多項式F(-p，a + p; bfx)を用いて次式のようにも書き表すことが

できる。

(ー1)'I-K I(J + M)[(J -K)[ 
d ~iK (戸)~一一一 J r m(14 )H14)ユ

(M-K)[ V(J-M)[(J十 K)[

xF(ーJ+ M，J + M + 1; M -K + 1[1;) 

8 時間発展演算子Un(t，to)は、次式で与えられる。

U，，((，(o) ~T 叫 ilKM)]
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第 3章 撰動がある場合の核共鳴散舌L線の放射特性

llJ1m， (t，I1)) -exp[すEm;..叶
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for excited state 
(3-15) 

for graund state 

ゆえに、時刻 tにおける放射X線を特徴付ける核電流密度は、上の波動関数を

使って次式 (3-16)で得られる。

j(kv， t， n) ~ ('f'm. (t， n)lj(川甲山川)) (ト16)

-exp[叩 1)t

ここで、スイッチングマトリックスd"，(日)は、次式 (3ー17)で定義されている。
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(3-17) 

スイッチングマトリックスd]'，(日)が零でない値を持つ場合、単色核遷移/の放

射は、複数の遷移{I')に対応した X線の重ね合わせへと変換される。ゆえに、

内部磁場が回転した後の励起核によるコヒーレントな再放出放射光の時間に依

存する電場ベクトルEv(t)は次式 (3-18)で与えられる。

I Ltl ~ 
E，，(t) ~吋-;~;J ~BvC川町[ーiQ ， ， (n) .(t 九)J (t > t，，) 

B"川=川).j，， (kv' 11) ~ d"， (日)出p[-iQ， (11)' tol' j ~ ' (1<0 (3-18) 

式 (3-18)から、内部磁場H(n)の回転後の再放射X線は、回転角 EとSwi tch-

t ime[ t OJに依存して、周波数、偏光状態に変化が生じる得ることがわかる。

以下にスイッチ行列が対称性を持つ回転角① β=90。、 ② 180。の場合につい

て、内部磁場がある系にある57Feからの核共鳴散苦L線についての具体的な計算

を行う。

33 



第 3章 j真動がある場合の桟共鳴散乱線の放射特性

① 90。スイッチの場合

内部磁場を 90。回転させる場合の効果を考える。この場合、スイッチ行手11

には以下の対称性が成り立つ。
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今、放射光パルスにより核の許容な遷移の内、:!::1;が励起されたとする。 こ

の時、スイッチ時刻として特に次のような時間を考える。

P'exp(-iQ " .t p )-j :~(k o ) ~ exp(-iQ_， .t ，， )'j~~(k () ) (3-22) 

ここで、スイッチ時刻と Pには、 to=tp(p=:!:: 1)の対応関係があるものとする。

式 (3-18)(3-21)より、 to=tpでのスイッチ後の遷移l'に対応する電場娠中高は次式

(3-23)で与えられる。

Bv(I，I') ~ 2 K，p j， (kv) ~LI，{づ)叫 iQ ， t"l.nk，)) 

)
 

nr 
)
 

(
 

+
 

(
 

l
一2

K
 

(3-23) 

式 (3-22)から、 p~ 1の場合には 1'が偶数、 p~ -1の場合には 1'が奇数

のときK"p，， 0となる事がわかる。このことから、土 lで励起された後90。パル

スが行われると、時刻 to=t+tにおけるスイッチでは l' =:!::2の遷移に対応

する電犠が放射され、 tO=L1 におけるスイッチの場合は l' =:!::1、:!::3 の

遷移に対応した電場の放射が行われることがわかる。[図 3.5参照l
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第 3章 j裏動がある場合の緩共鳴散乱線の放射特性

"， 

n. ~③ 台
" 、

t < to 
t > t{ 

m m 

-3/2 ー3/2
-1/2 ー1/2
1/2 1/2 
3/2 3/2 

1/2 1/2 

ー1/2 ー1/2

+2 -2 -3 -1 +1 +3 

[初期励起] [t，=t"l [t，=t_，] 

図3・5 90・スイッチがある場合の放出 X線の変化

回転時刻toがt+lの場合には1=:t2が許容遷移となり

し1の場合にはI=:t1，土3が許容な遷移となる。

m 

ー3/2
ー1/2

1/2 
3/2 

1/2 

ー1/2

式 (3-23)のベクトルの向きまで含めて考慮すれば、条件を適当に選ぶことで

90。スイッチ後の放射X線にはIR動の効果として、以下の変化が起きると予想

される。

90"パルス磁場スイッチングがある湯合起こると予想される諸現象

I 放出X線の振動数変化。

E 電流密度ベクトルj，.(kJの空間的分布の変化による偏光状態の変化。

これら諸現象の肉、 lについては核ブラッグ散舌Lを利用した実験でY.Shyvyd' ko 

達により観測されている。 /2/そこで本研究では、核共鳴前方散舌L去により現

象11について調べることにした。 !この実験については第 9立で詳述される。)
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第 3章 摂動がある場合の桜共鳴散乱線の放射特性

② 180スイッチの場合

次に、内部磁場を 180。回転させる場合を考える。この場合、スイッチン

グ行列は次式 (3-24)で与えられる。

[¥"， (日)~ (ー1)''0γー (3-24)

式 (3-18)に代入して整理すると、 E量化反転後の遷移核電;荒密度は次式 (3-25)で

与えられる。

il川

=イ十十十←い(卜トトいい(ト

μ州川-斗-1)1り川)日I.eイ号引卦]卜e叩 1λし一-1内(οn

X {.i_I(kv.n).e 斗;12_1 (n)'(1ト-1、引叫0ωバ)]} (3-引2お5)

上式 (3-25)の第 1項目の{)内は核崩壊の時間依存性と磁場の反転時刻 toにお

ける核の波動関数の位相変化量を表している。一方、第 2項目の[}肉l立高速の

磁化反転がある場合、核の遷移電流は|からー|の遷移に対応する核電流密度

に変化し位相項に現れる周波数も Q_，へと変化することを意味している。つま

り180。パルス後の放射X線に現れる慎動の効果として、粒子がそれまで占有し

ていたスピンに対応する励起準位のサブレベルとその許容遷移い iから核の

波動関数の位相変化の情報を保存9したままスピン反転した励起状態のサブレベ

ルへ移り、新しい遷移 [-1}に対応した周波数でX線放射を行うため周波数

変化が生じることがわかる。図 3・6にはこのX線再放射のプロセスを示してお

く。

9 この位相の変化量が、回転時間 t01二依存するため、再放射X線の電場成分には t0依存

性が生じる。
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第 3霊 祭動がある場合の筏共鳴散苫L練の放射特性

m
 • 

[位相情報保存ジ f寸
•L _ I 

山比<tolt[]

6 

3/2 

1/2 

1/2 

3/2 

ー1/2

図 3・6 180。スイッチした場合の放射X線の周波数変化

励起状態のサブレベルの粒子の占有率は桜の波動関数の

位相情報を保存して磁気量子数がmから-mの状態へと

変化し、これに伴い対応する遷移は lからー|へと変化する。

57Feのゼ マン分裂の場合のようにQ_，~ -Q，がなりたつ場合には、上の電

流密度は、次式のように表現することも可能である。

仇 t山斗号J{ーj:(川吋-iQ，(n)件 t)J} ι 

この立場から見ると、 180。スイッチは遷移エネルギーではなく見掛け上、時間

の方向と核の遷移電流のベクトルの向きを反転させるという理解も可能である。

また、式(3-26)はスイッチ時刻Jtoに依存した形をしており、核共鳴散乱の時

間スベクトル波形が toの取りかたに依存して変化すること を示唆 している。

本研究ではこの点についても核共鳴前方散乱法を利用したメ スパウア 時間ス

ペクトルの観測で実験的に明らかにすることにした。lこの実験も第 9章で詳述

される。l
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第 3章 摂動がある場合の桜共鳴散舌'L線の放射特性
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第 4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

第4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

反強磁性休57FeB03単結晶は、外部からの高周波磁場の印加に対しては、

磁気弾性波が共鳴的に励起され、パルス磁場の印加に対しては、 nsオーダー

の高速な磁化応答を示す。このような優れた磁化特性を待つ57FeB03単結晶

は、磁場変調がある場合の核共鳴散乱実験用の話料に非常に適する。本章で

は、反強磁性完全単結品57FeB03の結品構造、起微細構造、純核ブラッグ反

射面、及び外場に対する高速の滋化応答についての概説を行い、実験用紙料

としてフラツウス成長させた57FeB03単結晶のX線二結晶法による結晶性の

評価実験の結果について報告する。

4.1 57FeB03の結晶構造

57FeB03単結品l立、透明な緑色をしたネール温度 348K/l/2/の反強磁性休

である。その結晶構造は、菱面体・方解石構造をしており、単位砲中の2つの鉄原

子は結品学的に同等なサイトに存在し、原子スピンは(111)面に平行に反強磁性的

に秩序つけられている。/3/図4.1には、 57FeB03の結晶構造と パラメー舎を示

しておく 。

@F' 

• B 

。。

六方(菱面休)晶系

対称性 D~d (R3C) 

格子定数(菱面体) : a = 5 512 A α= 4g' 4J" 

単位胞の桝責 VO = 89. 5 A3 

Fe原子位置 の'，0，0) (1/2 1/2 1/お

B 原子位置 (1/4 1/4，1/4) (3/4，3/4，3/4) 

0原子位置 以1/2-x，1/4) (1/2-x， 1/4， x) 

(1/4，凡 1/2~ゆ十x，1/l叫 3/4)

(1/2叫3/4，~心。1/4， -λ1/2+:ゆ

ここで x=O日81

図4，1 57FeB03結品構造
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第 4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

ところで、単位胞中の2つの鉄の原子スピンは、 (111)面で見ると完全に反平行と

はなっておらず、わずかに傾きを持つ。このため57FeB0
3結晶l立、弱強磁性的性質

(寄生磁性)を示し、それそれの原子スピンに対して垂直な向きに自発磁化をもつ

ことになる。1{図4・2参照)

M 自発磁化を表すベクトル

SI. S2 単位胞中の 2つのFeの原子ス ピン

が作る磁気モーメント

図4・257FeB03の弱強磁性的性質 {(111)面で見た場合l

このため室温で、結晶の磁気困難軸[111Jの向きに結品の磁気モーメントを繍える

には、外部磁場として62500ガウス以上が必要になるのに対し、容易磁化面 (111)

内でl立、数ガウス程度外場を印加するだけで結品の磁化は飽和(単磁区構造)され、

磁気モーメントを一方向に揃えることができる。2

4.2 57FeB03の超微細構造

反強磁性体57FeB03結晶は、約318KG程度の内部磁場を持つため、 57Feの第一

励起レベルの基底状態と励起状態は、滋気双極相互作用により核ゼーマン分裂

を起しそれぞれ、 4本、 2本のサブレベルに分裂する。図 4.3には、磁気双極

相互作用と電気四重極相互作用が存在する場合の57Feの超微細構造のエネル

ギー準位図を示す。 57Feの場合、遷移がMlヲイプであるため、可能な遷移は

d.m=O、:!::1の6本の遷移に隈られることが知られている。

1 室温では、磁気モ メントは(111)面内で等方的に分布するため、外部から磁場が印加され

ない限り、結晶の個々の領域での値化の向きは舌L殺な方向を向いた状態(復合磁区構造)に

なる。

2 57FeB03結晶中の57Feの内部磁場は、原子スピンの逆向きに生じてし、ることが知られて

いる。このため、外部磁場で結晶磁化Mを一方向に揃えると、 57Feの内部磁場は、外場

に対してほぼ垂直な方向に向きが備うことになる。
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第4章 反強極性体57FeB03の結晶評価実験

硲気双極相互作用 電気回重i~相互作用

図43磁気双極子相互作用、電気四重健相互作用がある場合の

57Feの超微細構造のエネルギー準位図

表 4.1には、 57FeB03の超微細構造のパラメ一世を示しておく 。一般に、 磁気双

極相互作用以外にアイソマーシフト、電気四重極相互作用が存主すると、超微

細構造を反映したエネルギー準位図の分裂の対称性は崩れる傾向にあるが、

57FeB03の場合、電気四重極相互作用による分裂が磁気双短相互作用による分裂

に比べて小さいのでエネルギー準位の対称性は維持されると考えてよい。3

超微細構造パラメ一世 対応するエネルギー

励起準f立自然幅 「 4. 67x 1 0-9 (eV) 

磁気双筏分裂

励起準位 geμH o 96xl0-7 (eV) 

基底準位 ggμH 1. 74xl0-7 (eV) 

電気回重複分裂 A 1. 65x 1 0-8 (eV) 

アイソマーシフト・ d 1. 33x 1 0-8 (eV) 

表 4.1 57FeB03の超微細構造のパラメーヲ

3 
この対称性がたもたれていると第 9j置での実験の解析が容易になる。
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第4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

4.3 57FeB03の純核ブラッグ反射面

通常のX線散乱では、散乱パラメーヲとして、電子による散苦Lパラメ一世の

みが考慮され、核による散舌Lパラメーヲは無視されることが多い。 これは通常の

散乱では電子散乱振幅が核散乱振幅に比べて圧倒的に大きなi直を持つことによっ

ている。 しかしながら、入射X線のエネルギーと核の励起エネルギーが一致する

ような場合には共鳴が起きるため核の散乱パラ メーヲ を考~しなくてはならない。
今、結晶にs偏光した X線がl方向から入射し、 5'偏光でJ方向へ散乱される

場合!図 4.4参照!を考えると電子ー核共鳴散乱の回折強度のパラメ-';lであ

るgij'(E)は、式 (4-1)-(4-5)で与えられる。4

/ 
t g ~i~ J 
、 弘 出y

/ 

図4・4 X線回析と散乱パラメ一世

可(E)-与 iFCIl + 2 Ft;!'りつ 川
πV() l . J 

ここで、 λとVOは、それぞれX線の波長、結晶の単位胞休積を表している。 {}

内の第 1項目のパラメーヲえリは、結晶の電子散乱振幅の成分を表しており、次

式(4-2)で与えられる。

4 式(4-1)のような散舌Lパラメ-';は、一回の散吉L過程が終了するまでの問、系が定常的な

場合にのみ有効となる.磁気的慎重hがある紘共鳴散乱のような一回の散舌L過程が非定常

的な系にある散吉Lを記述するためには第3章で示したように散舌lX線の電場成分を時間

に依存する形で記述する必要が生じる.
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第4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

①電子散凱娠幅

九=九2:{foy+f'y一i.f"y} 

x {e飢叫州X叩p(一My) 臥叫仰p山】

Z :単イ位立胞全ての原子についての和を耳取Eることを表す。

r e .古典電子半f径圭 e剖xp(←-M) デパイワ一ラ一因子

f 0 :原子散乱因子 f' ， f" 異常散吉乱L因子

Peリ 電子散乱の偏光因子で次式 (4-3)で与えられる。

P，リ=(ei . e;) (4-3) 

e1，j : i. j方向]へ進行する X線の電場成分に平行な単位ベクトル

また、{}内の第2項目のパラメ一世FANSは、核散乱振幅の成分を表しており、

次式 (4-4)で与えられる。ここで lは、中問状態の|番目の遷移を表している。

②核散乱振幅

(r ¥ 
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10 基底準位のスピン量子数 α 内部転換係数5

η 共鳴核の富化率 fiOJ， I番目の遷移エネルギー

C クレプシュゴルダン係数6 rι 自然幅

f(k;)' f(kJ)・ラムメスパウア 因子7 A .波長

p 単位胞中のメスパウアー核を示す指数。

P~~ ・核共鳴散乱の偏光因子で次式 (4-5) で与えられる。

5 57Feの場合、 α=8.21

6 超微細分裂した57Feの場合、許容な 6本の各選移に対してヴレプシユゴJレヲーン係数の

二乗はそれぞれ、 C2=1，1/2， 1/3， 1/3， 1/2. 1で与えられる。

7 f(ko)=f(k，)-0.9327 for 57FeB03[A=086AJ 
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(4-5) 
for 6m = "，[ 

U，・肉部磁場に平行な単位ベクトル

111J・入射、回折線の磁場成分に平行な単位ベクトル

これらの式と結品構造パラメ-';1に基づき、 57FeB03(hhh)面からの回折につい

て考えると簡単な計算から、 hが奇数の場合、幾何学因子が打ち消し合うため電

子散乱振幅FeiJが零となり、核散乱娠幅l立、式 (4-6)のようにパラメーヲvpに

比例した値をとることがわかる。8f純核ブラッグ条件!
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(4-6) 

for i = j 

表 4.2には、 57FeB03(111) 00に平行、散乱00に垂直な向きに外場を印加し、

結晶全体の磁化の向きを揃えた場合の散乱パラメ一世 vyi)のl直を示しておく 。

反射面 外部磁場 偏光状態 6m=::t1 6m=O 

(111) + Voo V11 V10 v01 voo V11 VlO v01 VOO v11 vlO v01 

σ。-π1 c2 1 -i c i c c2 1 i c -i c 

πO-Q' 1 1 c2 i c -i c 1 c2 -i c i c 2s2 -

表 4.2 57FeB03 (111)面に平行に、散舌L面に垂直に外場が印加された

場合の (111)00からの回折に対する散乱パラメ一台。

表中の定数s.cl立、それぞれs.n目、 cosθ を意味している。

B この場合、式(4-6)のO内の第2項目の絞共鳴散舌LIこ対する偏光因子が共役複

素数の形になっているのは、単住胞中の57Fe原子核の内部磁場の向きが反強

磁性体であるためお互いに逆を向いていることに起因している。
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第 4章 反強磁↑生体57FeB03の結晶評価実験

一方、対称ブラッグケースにおける十分厚い結品からの核ブラツグ散乱の反

射率は、次式 (4-7)で与えられる。

ド )(E，α)~ ; 4 1gh)10 「 、(←7)
lαgU gi;)±J(α-gU-d)2-4ddl-

式(4-7)中 5は、固有偏光を表しており、 αはブラツグ角からのずれを

表すパラメ一世で次式 (4-8)で与えられる。

α~ -2 {sin(28B)}'(8-8B
) (4-8) 

式 (4-7) は、散乱パラメ一世 Vl~)SS' c( g;~SS' が零でない値引寺つ場合、ブラツグ

方向にコヒーレントな核共鳴散乱を観測することが可能になることを示し て

いる。[核ブラッグ散乱可能な遷移に対する条件)以上の 2つの条件より、

57F e803単結晶を用いた核ブラッグ散乱の実験では、 57Fe803 (hhh)面の内、 hが

奇数である反射面で、 57Feの許容な 6本の遷移の内、核共鳴散乱に対する偏光

因子が虚数成分を持つLlm=:!:1の遷移のみが観測可能となることがわかる。

また、上述のような核共鳴散乱の回析を利用する実験では結晶に高い完全性

が要求されるが、 57Fe803結品は、フラックス法により非常に完全性の高い給

品を育成することが出来ることが知られている。/4/5/6/7/8/9/10ハ1/

4.4 57FeB03の磁気的特性

ここでは、 57FeB03の持つ幾つかの優れた磁気特性/12/13/14/の肉、パルス

磁場に対する高速磁化応答と、高周波磁場による結晶の磁気弾性波の共鳴的な

励起について説明する。

① 高速磁化応答

57F eB03単結晶は、容易磁化面である (111)函に平行に、外部から比較的弱

い磁場 (約5.00e)をパルス的に印加することにより 1ns程度で磁化状態を復合
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第4章 反強磁性休57FeB03の結晶評価実験

磁区状態から単磁区状態へと変化、文は単磁区状態のまま磁化の向きを高速

変化させることが可能である。l高速磁化特性)/15/これら結晶の磁化状態の

変化に要する時間は、 57Feの崩壊時間約100nsよりも十分短〈、核スピンのラー

モア一回転周期約10nsl二比ベても十分短い。 この性質を利用すると、磁気的俣

動下の核共鳴線に生じる量子力学的侵動効果を放射光を利用した核共鳴散乱時

間スベクトル;去により実時間観測する事が可能になる 。9図 4・5には、

57FeB03の磁化の向きを90。だけ回転させる場合の慨念図を示す。

パルス磁場の回転時間九

結品強化の向き回転に要する時間[1ns以下]
<< "Feの崩壊時間[車~100nsl

+
L
 

↓h
 

・1
1
11

t< r 0 

図4・557FeB03の高速磁化スイッチ[90・スイッチの場合]

②磁気弾性;皮の共鳴励起

一般に磁性体に外部から磁界を印加したとき、 E並1主体の磁化の状態が変

化するのに伴い磁歪が生じ、わずかに変形することが知られている。磁歪の

大きさは磁歪定数 Aで表され、 57FeB03の場合、 λ，，=2.5xl0-6で入ょ=ー1.Ox 1 0-6 

となっており、磁化される方向にわずかに伸び、垂直な方向にわずかに絡む

ことが知られている。/21/この時、結晶には、この弾性変形に応じた応力が

働くことになる。高速磁化特性を持つ57FeB03結晶に外部から周波数 fで変化

9 放射性同位元素を利用した従来のメスパウ7一分光;去においても57FeB03の高速磁化特

性と核共鳴散吉Lの偏光特性を利用し、二枚の57FeB03を用いた T線シャツヲーにより扱

ブランゲ散舌L特有の現象である崩療のスピードアップ等が観，刻されている。

/16/17/18/19/20/ 
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第 4章 反強選↑主体57FeB03の結晶評価実験

する磁場を容易磁化面 (111)に平行に印加した場合、磁化状態の変化が外場の

変化に追随するため、結晶が等方的であると仮定すると、周波数 2fで応力

が加わり、磁気的な弾性;皮が結晶に励起される。{図 46参l

H" 
一一一一+

←43-
/ i 
Stress 

H，，=O H" 
4一一一一一ー

234ヲム
Stress 

図4.6 高周波磁場印加に伴う 57FeB03に生じる磁気弾性，皮

容易磁化面 (111)に平行に高周波磁場H
rfを印加した時、

結晶に加わる応力が滋気弾性j庄の起振力になる。

最近、 Co線源を用いたメスパウアー透過、回折実験により、高品位な57FeB0
3 

完全結晶は、外部からo5-10MHzの周波数を持った振幅数Oeの高周波磁場を

(111)面に印加する事で共鳴的に般気5単位波が励起されることが指摘された。

/22123/図4・7には、この実験の配置図と得られたメスパウア スペクトル

を示す。スベクトルには、周期をO.985MHzに固定し、外場の強度を上げてい

くに従い、磁気弾性;皮励起に伴ったドツプラーブロードニングが生じスペク

トルが広がってLぺ様子が示されている。{磁気弾性波の共鳴励起)

l.0司ー『争、:川}j，r------<" 

C_3 日iI ~;' i 
.. .I:'<:~J I 

!.O~-一~ ，.--1 

jU43U勾 flzce!
~ [.0\'一一~ ~-
-:: :_r-〆

~ ~.eト i
]"~~J.':A Ijd~2.8C(J 

1 山一~...._r一!

': '~i ~A': G，!. i!，ttS当
2C 0 '20 
~ 1: luc:t :t、 m :n :~l

θ f』-tf
ぐ一一一---:>

V 
57FeBO， 

試料

図4.7 高周波磁場印加による磁気弾性波の励起[磁場の周波数=0.985M H z 1 
高周'!i:;';i畠強度の増加に従い スベヲトルがブロードに霊化してゆく得手がH!;!I!されている.
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第 4章反強磁性{本57FeB03の結品評価実験

4.5 57FeB03の給品評価実験

①実験の目的

後述の実験では、光学系にブラッグ配置を利用するため、実験で使用する

結品には表面付近の高い完全性が求められる。そこで、(東京大学物性研究所)

武居研究室でフラックス法により育成された57FeB0
3単結晶10のX線二結晶，去に

よる結晶評価を行い、実験で利用可能な結晶の選定を行った。結晶の育成にあ

たっては、鉄の同位元素57Feが高価であるため、最初に自然鉄56Feをそのまま

使用して結晶成長させ、その評価結果が良好であれば57Feをエンリッチし、実

際の実験で使用する給品を育成することにした。育成は、 57Feをエンリッチし

たもの、しなかったものを含め、これまでに計4回行われ、それぞれに対し結

晶評価を行った。 /24/25/

10 
」こでは、平成5年度に作成され、実際の実験で使用された結晶の作成に関する膏成条

件と相図を示しておく。

57FeB03単結晶の育成条件

1 育成法 PbO-PbF 2-8203を溶媒に用いたフラックス，圭

2. 1.式薬 PbO (三弁金属超高純度)99.99% 

E量化鉛 PbF2 (ジョンソンマ yセイ SpecPure Grade) 99.995% (公称)

酸化ホウ票 日203(高純度料牢)99.99%相当

PbO:29. 31 [gJ PbF2: 13. 73[gJ 6203:51. 23[gJ Fe60，:s. 73[gJ 
3 るつぼ容積100[ccJ 白金製

4 炉 縦型(2分割)管状炉.Si C発黙体

5 加黙冷却プログラム(祖国)

温度

950ft 

900lt 

24H 

O. 1度/H

800lt 。ff 

図 2 平成5年度作成分の結品成長の抱図

6 結晶取出しは 1対 1硝厳でボイJしして行われるo (-1日)

7 結果 るつぼ底部に小さい板状結晶が得られる.
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第4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

②実験方法

フラックス;去により育成された単結晶は、一回の作成で数個得ることがで

きる。結晶の大きさは育成条件にもよるが、典型的には直径数nun、厚さ数十μ111

程度の板状で、結品表面はいすれも (111)函に平行であった。育成された複数の

結晶の内、実験で評価される試料は、結晶が全体的にフラットで、肉眼でみた

時、結晶表面にクラック等があまり見られないものを選び評価実験を行った。

完全性の評価法としては、 X線二結晶法11((+_)平行、及び非平行酉己鐙)を利用

し、ロッキングカーブの形状、半値幅、及びトポグラフにより行った。実験は、

恒温室で行われ、 X線発生装置には理学製RU-200を用い、 Mo?ーゲツト、

ノ マルフォーカスをポイントで使用した。実験配置の模式図を図 4.8に、測

定回路図を図 4・9に示す。 X線発生装置からの入射ビームサイズはスリット 1

で決定され、 1.2x20rrm2程度に設定された。第 1結晶の Siモノクロメ一世には.

作成された試料 (57FeB03)に対して全面照射可能で試料の反射面に対し、(←)平

行配置とみなせるような対称、及び非対称反射面が利用された。12第二結品 (d平

価用の試料)は、ステッピングモーヲにより駆動可能な高精度ゴニオメ_?13上

にセットされたサンプルホルダーに蜜蝋でマウン卜され、 X線の入射角を{董か

ずつ変化させることができるようになっている。第二結晶のあおり調整後、試

料の回折面から反射されたX線は、 NaIシンチレーシヨンディテクヲーによ

り検出される。この時、ゴニオメーヲの制御と回折強度の計測は、 PCにより

なされ、数秒程度の回折強度曲線の半値帽を計測することが可能となっている。

トポグラフの撮影時には、回折強度曲線の所望の角度位置でX線の入射角を固

定し、 X線フィルムを図4・8に示された位置に配置して露光が行われた。

11 X線回折顕微;去の一つで、複結晶分光計を用い、第 1結晶で平行性の良いビームを作り、

これを読料である第2結晶に照射する。特に‘(←)平行配置を用いると‘第二結晶表面

に転位等による格子歪に対して高い角度分解能(10-5-10一7，ad)を砕つので.完全に近い

結晶の評価等に利用できる。

12 話料への照射サイズを小さくする時は、スリット 2で入射ビームは切られるa

13 
ゴニオメ-';はステツピングモ-';の250/¥)レスに対して1"の変化を生じる。
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宮高4章 反強磁性体57FeB03の結晶評価実験

③実験結果

数回の育成で得られた57FeB03単結品に対する評価結果を表 4.3(A-D)にま

とめた。また、図 4・10 (a)-(d)には、各々の評価実験で得られた典型的な

ロッキングカ ブとそのピ ク位置で織影されたトポグラフを示しておく 。

表 4・3 (A) 試料:A [平成3年4月分]

57Feの富化の有無 自然鉄で育成

光学系 S i (880) x56F e803 (101010) 

読料サイズ 9. Ox5. 0間n2

全面照射R. C 理論値0.55"1こ対し、 X線照射サイズ9.Ox2. 7rrm2で

半値幅4.50二

部分照射R. C X線照射サイズ1.2xO. 58四12で半値幅2.31コ
トポグラフからの情報結晶中にインクルージョンが見られる。部分的に

完全性の良い所が存在する。l図4.10 (a)参照l

評価結果 比較的良好

表 4.3 (B) 試料:B[平成3年10月分]

57Feの富化の有無 自然鉄で育成

光学系 S i (440) x56F e803 (444) 

試料サイズ 12. Ox6. 51rl112 

全面照射R. C 理論値3.60に対し、半値幅は4.20二 復数のサブ

ピークがみられ、結晶は幾つかのグレーンに別れて

いるといると考えられる。[図 4.10 (b)参照l

部分照射R. C この実験では行わなかった。

トポグラフからの情報 結品中央に大きな欠陥が見られた。幾つかのグ

レーンが存在していた。部分的な完全性は良好。

評価結果 全面照射R.C、 トポグラフ共に良好な結果が得られた。
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第 4章 反強磁性休57FeB03の結晶評価実験

表 4・3 (C) 試料:C[平成4年分]後数個の結晶に対し評価を行った。

57Feの富化の有無 95目エンリッチして育成

光学系 S i (333) x57F e801 (444) 

話料サイズ a: 9. Ox4. 5111112.測定せず。 b:6. 2x2. 7111112. 63. 9μm 

c: 4. Ox2. 5111112守 47.3μm

全面照射R. C 理論i直約5.5

c半値幅26.05二全てサブピークは見られなかった。

理論値からのずれは、主に結晶の湾曲によるものと思

われる。[図 4.'0 (c)参昭l

部分照射R.C a : 2. Ox3. 4冊 2照射で、反値幅11.0"でサブピーウは

見られない。 b 測定せず。 c測定せず。

トポグラフからの情報ロッキングカーブ周棟、 トポグラフからも結品全

{本がわずかに湾曲していることがわかる。

実験で使用可能な程度の完全性はある。

評価結果 全面照射R. C、 トポグラフ共に比較的良好な結果が得られた。

表 4・3 (D) 試料・ D[平成5年分]複数個の結品に対し評価を行った。

57Feの冨化の有無 95首エンリッチして育成

光学系 S i (333) x57Fe803 (444) 

試料サイズ a: 15. Ox8. 0111112 b: 15. 5x 11. 0冊 2

全面照射R. C a半1直幅80.0"で2つのピークが見られた。b半i直幅

50.0"でサブピークは見られない。どちらの絡品の反

i直幅も理論i直5.5''1こ比べ大きなi直を示した。

部分照射R. C R. Cピーヲ位置に対応する部分にビームの照射岐を

絞り測定。 a:3.Ox1. 00.02半値幅11.9" 

b:2.5x1.01ll112半値幅8.0"

トポグラフからの情報 R. Cの複数の位置でトポグラフを測定したが、結晶

性が悪〈、実験で使用可能なサイズでの完全性の良い

部分は見つからなかった。l図4.10 (d)参照|

評価結果 全面照射R.C、 トポグラフからこれら結晶は、実験に利用

可能な完全性を持っていないことがわかる。

表4.3 フラックス法で育成された57FeB03単結晶の評価実験結果
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第4章 反強磁性休57FeB03の結晶評価実験
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(b)試料Bの全面照射ロ ッキングカーブ

(+，ー)平行配置の二結晶;去による57FeB03(444)のトポグラフ対称ブラツヴケース

図 4，1 0 観測されたロッキングカーブとトポグラフ (A岨 B)

ピーク位置でのトポグラフ
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(c) 試料C-aの全面照射ロッキングカーブ
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(+， -)平行配置の二結晶法による57FeB03(444)のトポグラフ対称ブラツグケース

図4.'0 観測されたロッキングカーブとトポグラフ (C-D)
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@ 評価結果のまとめ

自然鉄を用いてフラックス成長させたFeB03結晶の評価結果をもとに、 57Fe

をヱンリッチした完全性の良い57FeB03結品の作成が涼みられた。平成 3年度に

自然鉄でフラックス成長させた57FeB03の評価結果が良好であったことから、平

成4、5年度には57Feを工ンリッチした試料の作成が行われた。これら試料の

X線二結晶;去による評価の結果、平成4年度作成分の57FeB0
3が核共鳴散乱実験

用の結晶として使用可能な結品完全性を有していることがわかった。一方、平

成5年度作成分の57FeB03結品の結品完全性はあまり良くなかった。これは、そ

れぞれの給品の育成条件が異なっていたことが原因であると思われる。(平成 5

年度作成分は、平成4年度作成分のものに比べてかなり大型の結品であった。)

実際の核共鳴散乱の応用実験では、獄料C-bが、ストロボトポグラフによる磁

気弾性;皮の共鳴励起による結晶変形の観測、及び摂動がある場合の核共鳴前方

散乱の実験に使用された。[第日、 9章参照l
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第5章高周波磁場発生装置の開発

第 5章 高周波磁場発生装置の開発

反強磁性体57FeB03結晶に外部から数ガウス程度の娠中高を待ったラジオ

波領疑[05斗 OMHz程度]の高周波磁場を容易磁化面 (111)に平行に印加すると‘

結晶には周期的な磁歪の変動に起因した磁気弾性波が共鳴的に励起される。

l第4章参照]既に第2章で述べたように.本研究では、この機織的な共鳴

が起きている時、共鳴モードの一つに対応した結晶変形が結晶性に与える影

響を放射光の大強度X線を利用したストロポトポグラフィーの方法で可視的

に観療すると共に、 I~共鳴散乱の回折強度にどのような影響を与えるかを明

らかにする事を目的のーっとしている。このような実験を行うためには、

57FeB03に滋気弾性波を励起するため、以下の条件を満たす高周波総場発生

装置が必要となる。

① ストロポ的な観測を行う必要性から、装置より発生させられる高周波磁

場の周波数が、放射光/'¥}レスの周波数に対し、正確に整数倍でなくては

ならない。

②装置は、 57FeB03結晶の磁化状態に変化を与えるに十分な滋場15(Oe)程

度を結晶全体に渡り、一緒に印加できなくてはならない。

③トポグラフを娠影する際.散苦L体の周囲の温度変化の影響を遜けるため

装置各部における発黙が十分仰えられていな〈てはならない。

[結品付近に配置される也場発生用コイル部の発悔は特にIlnえられる必要がある.J 

本章では、このような要求を満たす磁場発生装置の原理を説明し、実際に作

製された高周波磁場発生装置の性能E平価実験の結果を示す。

5.1 装置の回路構成

実際の実験では、ブラツグ配鑑での実験が予定されている。 このための幾

何学的要請から、結品に印加される磁場は、 2つの空芯コイルからなるへルム

ホルツコイルにより発生させることにした。空芯コイルのサイ ズは、使用する

試料のサイズと X線の獄料に対する入射角度により決定されるが、フラックス

成長した57FeB03の結晶1立、典型的には5x5rrm2程度のサイズであることを考慮し、

本装置では、内径20rrmの空芯コイルを利用することにした。一方、このサイズ

のコイルで給品磁化の飽和磁場強度 150eを達成しようとすると、コイルに流れ

る最大電流値は10A程度に達すると予想される。そこで、装置各部の発黙をでき
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第 5:1i1: 高間;&:磁場発生装置の開発

るだけ避け、かつ大電流を流せるようにするため、本装置では、 RLC直列共

振回路を利用することにした。図5・11こは、装置の回路構成図を示す。 1

間
期
信
号

図5・1装置の回路構成図

高周波電源部1立、切り管えスイッチにより、外部トリガ一信号[TT Llの周期

[A Rのパルス周期1.2μseclに対し 1/2、1、2、3j告の周期で正弦波的に

変化する電力を後段のRLC共娠回路に供給することが可能となっており、入

出力信号の周期は、水晶振動子を利用した回路により短めて正確と ること がで

きるようになっている。図5.2に高周波電源部の回路図を示しておく。このよ

うに装置を外部トリガー駆動で運転できるようにすること で放射光パルスの基

準信号との周期を容易にとることが可能となる。 また、 RCL共振回路部は、

高周波電源の周波数の設定変更に対し、それそ・れの周波数で共振条件が;高たさ

れるように外付けコンデンサ一、外付け低抗、及び外付けトランスを組みかえ

ることで対処できるように設計されている。回路各部の発熱防止対策としては

1装置の作成は東京電子(1D X)に依頼、 一部自作。
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① E草場発生コイル部に温度調整が可能なサーキユレー告を利用した水冷を行い、

② 低抗部の発黙には空気冷却装置による空;令を行うことで対処する こと にした。

図5.3には、磁場発生部の装置外観図を、図 5.4には空気冷却装置の外観図を

示しておく 。

十天
E
E
Z
-
kg
zO
LK

。

図 5.2高周波電源回路図
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空気冷却装置の外壁は、熱の拡散をよくするため銅板を用い、内壁は熱が外へ

伝わらないように発泡スチロールを用いた。冷却装置内部では、 4個の CPU

冷却用の扇風機で空気循環を行い挺抗部を冷却する。また、排気ロから熱を

持った空気を直接排気すると、散乱{本に熱が伝わることを避けるため、排気口

に厚めのビニールで作った管を取り付け、熱を持った空気を漏らさないように

して、散乱休からできるだけ離れたところで排気することにした。

2 

日1I
0 
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o
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-
-
lF
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図5・3磁場発生コイル部の外観図
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CPU冷却ファン製品名 UCFUN MODEL F614-DI2L-02 UCE LTD. JAPAN 
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;主[排気口の後ろに厚めのビニールで作った長さ 1[m]程度の管を取り付けられる。]

図5.4空気冷却装置

5.2 高周波磁場発生装置の性能評価

① 発生磁場の均一性の評価

空芯コイル2が発生する磁場の均 性を調べた。評価は、コイルに電流 2

2 磁場発生部は、二つの銅性のコイ Jレからなり、中心部で一定の磁場を発生できるように

へルムホJレツコイルを摘成するように配置した。また、大電流を流すため、コイルの外

郭はシリコンでモールドされており、発聖書防止のために水;令ができるようにデザインさ

れている。{図 5.3参昭l
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5Aを定常的に流し、コイルの中心軸を z軸として軸上の各位置での発生磁場

強度をガウスメ一世により測定した。図 5.5には横軸を z[剛]縦軸を発生磁

場強度としてグラフプロットしたものである。グラフから、 57Fe803結晶の典型

的なサイズz=[ー5-5]聞で磁場の強度は、土 4%の精度で一定であることがわか

る。

Z粕

15 

。
会

O
)
、Ez--uE-

コイルゅの磁楊の均一性

。
-50 

7...-Axb11lLlIII 

図5・5磁場発生コイルによる発生磁場強度の均一性を示すグラフ

② 発生磁場波形、及び運転状況の評価

作製された高周波磁場発生装置が実験に必要な条件を満たしているかどう

か調べるために、運転時の周波数をfAR/2， f AR、2fAR、3fARに設定し、高周波磁

場発生装置の磁場発生部にサーチコイル[エナメル性、内径 4n叩]を差し込み、

サーチコイルに生じる誘導電圧を演算機能付きのオシロスコープ[HP54522]で

積分波形の観測を行い、発生磁場強度、波形の揺ら ぎ、 長時間運転時の回路の

異常な発熱の有無について評価を行った。この時、運転時の周波数に応じ て、

外付けのコンデンサ や抵抗等l立、図 5.6(a)-(d)のように組み替えて使用さ

れた。表5・1には、各周波数での磁場波形、及び、その運転状況に対して得ら

れた評価結果を示す。また、一例として、図 5・7には周波数3fARの場合に対し

て得られた磁場波形を示す。
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スイッチri.f!2に訟定 スイッテは f/2に銭定

(a) 

スイッチIま fに滋'"

)
 

L
D
 

(
 

スイッチr;t.， fに怠定 スイツ予r:.fに館建

スイツテ1;'.Clにl.:I!

(c) 

(d) 

スイッチは‘Jfに訟定

図 5.6各周波数に対する装置回路構成図

(a)周波数fAR/2の場合、 (b)周波数fARの場合

(c)周波数2fARの場合、 (d)周波数3fARの場合
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[;i;周，11:電力発生装置への入力基準信号は‘般射光[AR]の周期とほぼ同 じ周，11:数[794kHz]とした.] 

運転時の周波数 電力 (Wト磁場強度(0.] 運転時間 冷却水温度(c・] ジッヲー ほ抗部空冷|

f /2=397KHz 20. O(W]-18. 0(0.] 30(分] 10.0(c. ] lns以内で安定 不要

f=794kHz 20.0(W]ー18.0(0.] 30(分] 10.0(c・] lns以内で安定 不要

2f=1568kHz 32. 5(W]-15. 7(0.] 30(分] 10.0(c. ] lns以内で安定 必要

3f=2362kHz 32.5(川]ー16.0(0.] 30(分] 10.0(c. ] lns 以内で安定 必要

表5・1 評価結果

20ト R-FPowcr SUf1J11、32.5W f，.，=3(叫

A
U
 

(ω
。
)
と一回
Z
S
E
-- -10 

-20 
o 100 200 300 400 500 600 

Time (ns) 

図 5.7 オシロスコープで観測された高周波磁場波形 [frf=2. 38MHzl 

5.3 評価結果のまとめ

反強磁性体57FeB031二高周波磁場変調を加えた時のX線核共鳴散乱の動的過

程の研究を行うことを目的に、高周波磁場発生装置の開発を行った。評価実験
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第 5章 高周波磁場発生装置の開発

では、表 5・1からわかるように、長時間の運転に対し、 57FeB03の般化状態を飽

和するのに十分な磁場強度を出力でき ることが示された。装置の発熱は、

f rf=2f AR、3fARの場合には、 f正抗部を空気冷却することで回避できることも確認

できた。発生磁場波形は、図5φ7に見られるように整った正弦;皮となっており、

運転中、纏めて安定した出力を得ることが可能であることも確認できた。これ

ら評価結果から本装置は、実験で要求されるイ士係を完全に満たしていると結論

できる。
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第 6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

放射光を利用したメスパウア一時間スベウトルj去により、 i真動がある

場合の核共鳴散舌Lの時間発展過程を調べる実験l第9章参照}では、散舌L休に

高速の磁化特性を待つ反強磁性体57FeB03が利用される。この実験では、系

に加えられる侵動は、散乱休の磁化状態の変化により引き起こされる。従っ

て、実験を行うためには、放射光の入射から57Feの核共鳴散舌Lの崩境芳命約

144[115]の間に散乱体の磁化状態を変化させるためのパルス磁場発生装置が

必要不可欠とされ、その性能には、以下の条件を満たすことが要求される。

① 放射光パルスとの告イミングとデューティー

放射光パルスと印加磁場の問に同期を取る必要性から、放射光パルス

の周期TARとパルス磁場の発生周期Tpとの聞には‘九-n.T"dnは

自然数でTARは放射光[AR]の周期で約1.25μsである。]の関係が正確

に成り立たなくてはならない。また、測定の迅速化を計るため、 nは

できるだけ小さい値でなくてはならない。例えば、印加パルス舷場波

形のパJレス幅が400115であるとすれば、デューティー比1的程度での運

転は最低限実現する必要がある。

@ パルス幅

パルス幅は、 50115-500115で可変であることが望ましい。

③ 立ち上がり、立ち下がり時間

発生磁場波形の立ちよがり、立ち下がり時間l立、共に57Feのメスパウ

アー準位[144Kev]の崩壊時間144115に比べて十分短い時間[20115以内]

でなくてはならない。

@。発生磁場の強度

発生滋1告は、散古L体57FeB03の磁化を飽和するに十分な強度[200e以よ]

を入射X線の照射サイズ[最大 2.Ox2. 0剛 2]の空間に一線に発生できな

〈てはならない。

⑤ 装置の安定性

装置は、長時間[10時間程度]の運転に際し、磁場，!f.形の変形‘磁場発生

部の著しい発黙等があってはならない。

第日章では.このような要求を満たす磁場発生装置の原理を解説し、これま

でに作成されたパルス磁場発生装置の性能伝験1の結果を示す。

1 装置のパルス電流増幅部は、実験に合わせて数台の作製が行われた。 [fP<ブラッグ前方

散苦L実験用x2台[改良型を吉む].干渉計実験用x4台]
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第百章 パルス磁場発生装置の開発と評価

6.1 パルス磁場発生装置の動作原理

①装置全体の構成

前述した条件を満たす磁場波形を得るための磁場発生方式として、;原パル

ス信号を信号発生装置 [HP8116Ajで発生させ、この信号をパルス電流増幅部に

より増幅した電流をヘルムホルツコイルに流し、磁場を発生させるという方法

111を採用した。装置の栂念図を図 6.1に示す。この装置系では、;原パルス信

号が、信号発生装置から発生されるので、出力パルス波形を可変[1勺レス幅変更

等]にできるだけでなく、装置を外部トリガー駆動モードで動作させることで、

放射光パルスの基準信号との同期を容易にとることができる。[装置への条件①

②はこの方法でクリアされる。]

Hclmholtz Coils 
Magnctic Ficld 

aa

・4
1
1
1
1
1
1
1

H
 

図6・1パルス磁場発生装笹の被念図
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第 6章 パJレス磁場発生装置の開発と評価

② 卜ランジスヲ増幅式電流増幅装置

源パルス信号に対する電流増幅には、外部に電流増幅用の電源を用意し、

高速トランジス9をスイッチングモードで動作させ、源パルス信号を増幅する

方法を1*用した。初期型(Type1)の装置にはMTP2N45を、改良型 (Type2)には

MTP2N50を利用した。 !図 6.2(a)参照l増幅された電流のri se-t i冊、及びfa"-

timel立、パルス電流増幅部の回路[特に磁場発生用のコイル部]のインダクヲン

ス Lと回路に特有な据抗Rとの聞にτC(L/ Rの関係が成り立つため、 rI se-

tlme、faIトtimeをできるだけ小さくするように磁場発生用のコイルには、銅で

できた 1巻きの空芯コイルを用い、内径を可能な限り小さくすることでしの値

を抑えることにした。実際の装置では、初期型(Type1)で、コイル内径10剛、抵

抗 lQ 、改良型(Type2) で、 コイル内径 7棚、 l~抗 1 0Q として作製を行った。

[r i se-t ime、fal'-timeをより高速に行う ため、 トランジスヲ増幅回路へ;原パル

ス信号が入力される前に抵抗とコンデンサにからなるスイッチング回路2を通す

ようにした。]トランジスヲ動作時の発熱の問題は、 トランジスヲ増幅回路を銅

でできたヒートシンク上に配置し、そのヒートシンクに対し、温度調整可能な

循環水を流し、冷却することで解決を計った。また、単休のトランジス空増幅

回路では、欲しい磁場強度が高速トランジスヲ ーの耐電流値の制限[5A前後]か

ら得られないため、滋場発生部は、 トランジス 9培幅回路を 4つ並手11に配置す

ることにした。{図 6.2(b)参照lこのようにすることで、コイルがヘルムホ

ルツコイルを成すように配賞され、結品に臨場を一様に印加することも可能に

なる。図6・3には、装置 (Type2)の外形、及びコイルの配置図を示す。

2 スイッチング時間を改善する回路で、ベース抵抗Rと並列に配置されるコンデンサCか

ら構成される。スイッチの立ち上がりの略、コンデンサを通して電流がバイパスされ大

きな電流が流れる.立ち下がりの時には、コンデンサに寄えられた電荷により強制的に

逆バイアスされるため、立ち上がり、立ち下がり時聞がそれぞれ改善される.
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第 6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

(a) 

(b) 

図6・2 電流増幅部回路図

(a) トランジスヲ増幅部 (b) 電流増幅部全回路図[Type21
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第 6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

」とよ
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120 却

一

図6・3装貨の外観図とコイルの配誼図

6.2パルス磁場発生装置の性能評価

作製されたパルス磁場発生装置i作製は、東京電子 (1D X)I二依頼lの波形

が実験に必要な条件を満たしているかどうかを調べるために、パルス磁場発生

装置の磁場発生部にサーチコイルを差し込み、サーチコイルに生じる誘導電圧

を演算機能付きの高速オシロスコープ[HP54522Alで積分波形の観測を行った。
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第 6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

①測定法

波形発生装置でパルス嶋、くり返し周波数を決定した源パルス信号を電流

増幅装置で増幅し、パルス磁場を 4つのコイル中に発生させる。 l図6・4参照i

サーチコイルは、コイルの中心軸よの中点付近での発生磁場強度、 rI se-t I 問、

fall-timeを観測するように配置した。サーチコイルで検出された誘導電圧信号

は、デジ9ルオシロスコープで積分波形l(t)として観，則される。3

図 6.4 測定時の回路系

② 評価の結果

装置の評価結果を、初期型(Typel)[1992年度完成分]と改良型 (Type2)[1994 

年度完成分]二つの装置について示す。

1 初期型(Type1)の評価 [MTP2N45使用、コイル内径=10n町、ほ抗=1Ci1 

3 サー子コイルの半径 r[m]、オシロと発生磁場強度H(t)[Oe]と問に式 (1)が成り立つこ

とを利用し、磁場強度波形へと変換された。

l( t) 
H(t)[O巴l~ ~ .I O' (1) 

冗;1

ここで、 I(t)は誘導電圧V(t) [V]の積分値であり、 l(t)~ j，; V(t)dtである。
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第 6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

装置パラメーヲとして、直流電源電圧25.5V、入力パルスには、 HI L=5V、LOL=OV、

パルス幅400ns、くり返し周波数132KHzとし、 トランジスヲ増幅部に流す冷却水

はAR-NE3{第 7章参照)備え付けの冷却水を利用 した。[温度調整はできな

い。]サーチコイルには、エナメルでコーティングされた銅線[内径=8.00I11ll)を

利用して測定した。図6・5に観測された磁場波形を、表 6・1に評価結果を示す。

Acqulred: 10 OEc】g;Z2);30・26.70 Printed: 10 O::C 1992 ~1; :J O:l 

~ Ch~nnel _l S.:1I.1e 500 rrV ldi ~' Offse-t -500.0 rrV Inp/t dc 50 C lr.\~ 
T;間 bll. ~e SCi!.le出し且1.Jti:1Po:;iU引 -11 .27 6 悶 Rtte n: n白日(lt~r
Trig<;tr ~ロcetd9正 5:lU rce ch~ nn~ I ] H.)‘lereSIS r.orr.咽1Hultlorr l':On5 
l!vel・20':ポ，'Slope 恥'9

Heðsc~nle nt 

図6・5サーチコイルで観測された滋場波形

日以内

表6.1 評価結果

，110e 

表6・1の結果から分かるように、この装置では、 Fall-Timeを利用した実験が

辛うじて可能な程度にしか仕様を満たしていない事が分かる。この原因は、総

場発生用のコイルの内径を大きく取りすぎたことと、ほ抗1車が小さすぎたこと

であると考えられる。そこで、この評価結果を基にコイルの内径を7mmまでに絞

り、 f正抗値を10Qへと改良を加えることにした。
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第6章 パルス磁場発生装置の開発と評価

2:改良型[1994年完成分]の評価[MTP2N50使用、コイル肉径=7n町、;正抗=10Q]

装置1¥ラメーヲとして、直流電源電圧を65V，に設定し、入力パルスには、

HIL=8V、LOL=OV、パルス1tg200ns、くり返し周波数200KHzとし、 トランジスヲ増

幅部に流す冷却水には温度調整の可能なサーキュレー舎を利用して水冷を行っ

た。サーチコイルにはエナメルコーティングされた銅線[内径=3.901川]を利用し

て測定した。図 6，6に観測された磁場波形を示す。表 6.2に評価結果を示す。

なお、表6・2の使用可能なデューティー比は、 くり返し周波数を変化させた時、

増幅部に発熱が0.5h以上起こらないことが確認できた時のi直を示した。

40 

30 

ω 

色 20
〉、

問

15 10 

ー10
0 100 

DC POWCI' Supply 65、

200 300 400 

Tilllc (11') 

図6・6 観測された改良型装置の磁場波形

使用可能なデ斗一子ィー比

10九以内まで安定動作確認

[水冷温度5C
O

] 

表6・2評価結果

表 6・2の結果からも分かるように、この装置は、磁場強度27.60e、r1 se 

time=25.2ns、fall-time=6.9nsとなっており、コイル部のインダクヲンスの低
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第 6章 パlレス磁場発生装置の開発と評価

減化と抵抗の増加の効果が顕著に現れたといえる。また、冷却水を温度調整可

能にすることで使用可能なデューティー比を10目程度にまで引き上げることにも

成功した。

6.3 評価結果のまとめ

反強磁1主体57FeB031こ磁気的変調を加えた場合のX線核共鳴散乱の時間発展

過程を研究するために必要なパルス磁場発生装置の開発、及び、装置の性能評

価を行った。その結果、[改良型)1¥ルス磁場発生装置の発生磁場波形の立ち上

がりは、 25.2nsと若干遅いものの、立ち下がり時間は6.9nsとなっており、 57Fe

の崩嬢時間[約144ns)よりも十分速く、核スピンのラーモア回転周期[約10ns)に

比べても速い特性を持っており、散乱休の磁化を180'反転することにも十分な

強度を持ったパルス磁場を発生できることが示され、本装置が実験に使用可能

であることが示された。

参考文献

/1/ O. S. Kolotov， et. al.lnstrum. EXP. Tech. 26(1983)347 
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第 7章放射光施伝についての縦要

第7章放射光施設についての概要

第 7章では、放射光ARと核共鳴散舌Lの実験用ビームライン U#NE

3に関して、真空封止型アンジュレ-'J装置、 X線光学系、精密ディフ

ラウトメ 音、及び高分解能モノヴロメ一世について椴説する。また、

入射X線波長を核共鳴エネルギーへチューニングする方法についても簡

単に説明する。

7.1 放射光 (AR)について

ARは本来、高エネルギ一実験用メインリング(トリスヲン)への入射粒子

を加速するために作られたもので、加速エネルギーは6.5GeVにも達する。

1 990年秋より、この加速リングの放射光利用が行われており、放射光利用

モードにおいては6. 5GeVで電子を加速し、恒常的にシングルパンチモー

ドで運転されている。その放射光パルス周期は、1.26μsでパルス幅は、 100ps

程度となっている。実験中、直線加速器からの入射は約 2時間おきで行われ、

電流は入射直後約30mA、ビームダウン時で15-13mA程度になる。表 7.1には A

Rのリンク.パラメー舎を示す。

加速エネルギー E 6. 5 [GeV] 

リング蓄積電流 30 [mA] 

水平方向エミッ 9ンス EX 1. 6 x 1 0-7 [mrad] 

垂直方向エミッヲンス Ev 1. 6 x 1 0-7 [mrad] 

ビーム内電子のエネルギ一広がり aE!E 1. 1 5 x 1 0-3 

水平方向の電子ビーム径 σ x 24 [剛]

垂直方向の電子ビーム径 σ v O. 1 2 [mm] 

水平方向の電子ビームの発散 σx O. 2 5 8 [mrad] 

垂直方向の電子ビームの発散 σ。V O. 0 1 7 9 [mr ad] 

表7・1 ARのリンク'パラメ 9値
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第7章 放射光施政についての概要

7.2 真空封止型X線アンジュレーヲ

ARは、実験目的に即した数本のビームラインで構成されている。ここで

は本実験で利用したビームラインAR-NE3の特徴について解説する

ビームライン AR-NE3は、主に核共鳴散乱と、表面界面の分析を目的とし

た約5-25KeVのフォトンを利用できる真空封止型準単色高輝度アンジュレ-5光

源となっている。 111表 7.2にはこのアンジュレーヲの装置パラメ一世を示

す。

Per i od Length 4 [cml 

Number of Per i ods 90 

K 0.13-3.1 

BO 360-8200 [Gl 

Minimum gap 1. 0 [cml 

Maximum gap 5.0 [crnl 

Magnet Structure Pure Type 

Magnet mater i a 1 NdFeB (N i p 1 ated) 

Tota 1 surface area of magnet 3. 7xl 04 [cm2l 

Vacuum chamber s i ze 60 [cml (inner diameter) 

x 410 [cml (Length) 

Total surface area inside 30x 1 04 [crn2l 

Pump i ng speed 

Nonevaporabl e getter pumps 3600 [l/sl 

Sputter i on pumps 900 [l/sl 

表7.2 アンジュレーヲ U#NE3のパラメ一歩

アンジュレ ヲ放射のフォトンエネルギ は、一般に (7-1)式で与えられるため、

光子エネルギーを大きくするためには電子の相対論的エネルギ-yを大きくし、

アンジュレーヲの磁場の周期 Aoを短くすればよい事が分かる。121

77 



第 7章紋射光施訟についての概要

E， = 2.48 X 10-7. ___  ny 、
(. [(" 

λ。[cml-[1+ -; J 

ここで、 K(偏光定数)は K=0. 934x80 (T) X A 0 (cm) {80は周期磁場のピーク値lで

定義される放射特性を決めるパラメ-:)1であり、準単色高輝度放射を行わせる

(7-1 ) n次の放射エネルギー

場合、 Kの値は 1に近い値を取られなければならない。上式から、 ARの6

5GeVの高加速エネルギーがX線領域の放射を得るために非常に有効である

ことがわかる。例えば、 λ。=4cmとしたとき、 K=1. 47の場合、 3次光とし て

57Feの核共鳴エネルギー14.4KeVが得られる。図 7.1には計算された AR-N

E3のブリリアンスを示すが、偏光電磁石より発生される X線より約 2桁強 〈

E

・

3

E

H

H

H

H

 

(
z
a
a
F
F
o
a
'
u
E
E
N
e
E
E
B
B
c

。"。
z
s
o
u
C
伺
=
=
占

なることがわかる。

計算されたアンジュレ一台一U#NE3のフリリアンス/3/図 7・1

ところで、このように短い周期長でアンジュレーヲ放射として意味のある K値

(0 5-3.0程度)を得るためには、近年永久磁石の性能が向上したとはいえ、アン
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第7章 放射光施E主についての概要

ジユレ ヲ磁石列ギャップ1を非常に狭くする必要がある。BO=4KGでK=I.47を

達成するためには、ギャップを20rrrn程度にまで閉めねばならず、これを真空ダ

クトの外に磁石列を配置する従来型のアンジユレーヲで実現しようとすると、

蓄積リング電子に許される関口を5rrrn程度に固定しなくてはならず、 ARの運転

が密基盤になる。この問題を解決するために、アンジユレーヲ U#NE3では真

空封止した永久磁石列を真空槽内に収納する方式[インパキューム方式]を採用

している。この方式では電子ビームに対するアンジユレーヲの関口を運転の状

態に応じて自由に変更できるので、入射、及びトリスヲン運転時にはギャッ ブ

を広げて関口を大きくとり放射光利用時にはギャップを閉じて必要なエネル

ギーの放射を取り出すようになっている。

7.3 ビームライン.X線光学系

アンジユレ-$lU#NE3の放射を導くビームライン BL-NE3の術成

を図 7.2に示す。 /4/

~i 昌
f 

図7・2 ビームラインBL-NE3の術成図

1 固定マスク、ポジンヨンモニヲー 2 放射光アブ、ノーパー 3 放射光シャツヲ-
4 二結品モノクロメ一世 5 グラファイト吸収板 6 ベリリウム窓
7 水冷部 8:X線シャツ';1- 9:XYスリット

1 永久磁石には住友特殊金属社製NEOMAX33SHを用い、リングを超高真空に保つ

ために25μmのNiメッキが施されている。また、磁石列ギャップは.50mm[K=0 13Jから 10

胴 [K=31]まで変更可能であり、それのともない5-25KeVのX線が生成可能となっている。
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第 7章放射光施訟についての慨要

主なビームライン素子は上流より、固定マスク、放射光アブソーパ一、グラ

ファイ卜アブソーパ一、ベリリウム窓、 XYスリット、ビームラインモノクロ

メーヲーで構成されている。固定マスクは輸送路最上流にあり放射光の受け入

れ角を制限する。これにより輸送路は放射光の直射より保護され、放射光によ

る熱負街で下流の素子が加熱破損することを防いでいる。グラファ イトアフ

ソ-1'¥ーは数 KeV以下の低エネルギ フォトンを吸収すること でアンジュ

レーヲ放射の高い熱負荷よりベリリウム窓及びモノクロメー習を守っている。

ベリリウム窓は実験ステーションの比較的真空度の低い環境条件が、超高真空

を維持しているリングの真空に悪影響を与えないために設置されている。XY

スリットはビームサイズを制限し、実験に必要なサイズのX線を実験ステー

ションに提供している。表 7・3には各ビームライン素子の熱負荷及びビームサ

イズを示す。

Peak power D i stance Peak heat f 1 ux Beam size 

E 1 ements 
Tota 1 power 

dens i ty from on the e 1 ement hor i. x vert i 
(W) 

(kW/mrad2) 
source 

(W/nun2) (nunx剛)
point (m) 

F i xed Mask 
740 (K=I. 47) 8.5 

9.0 
105 

4. 9xO. 8 
2500 (K=2. 7) 27.3 337 

$ynchrotoron 740 (K=I. 47) 8.5 
9.5 

94 
9. 5xO. 9 

absorber 2500 (K=2 7) 27.3 302 

1st Graphite 86 (K=147) 0.99 3.2 (32W/nm，3) 
absorber 

165 (K=2. 7) 18 
17.5 

5.9 (59W/nun3) 9. 5x 16 
(t=O. lmm) 

1st 8eryllium 
25 (K=147) 0.28 0.88 (4. 4W/剛，3)

W i ndow 
38 (K=2 7) 0.41 

18 
13 (6. 4W/剛 3)

9. 7x 17 

(t=0.2胴)

XY s 1 its 560 (K=l. 47) 6.4 
19.5 

17 
10.5x18 

2160(K=2 7) 24 62 

Monochromator 

1 st 
560 (K=1 47) 6.4 

20.5 
15 

11'x19 
crysta 1 2169 (K=2. 7) 24 56 

表7φ3 ビームライン素子の熱負荷およびビームサイズ(6.5GeV， 50mA) 
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:;;;7章放射光施位についての概要

第一モノクロメ-$1はアンジユレー舎の下流 21mの位置に設置され、分光は

(+ー)に配置した 2枚の Si (1 1 1 )の入射角を変化させて行う。一枚目

の分光結品であるサイズ40x501llll2のSi (1111)は温度の上昇を仰えるた

めSiへの直俊水;令を行っている。ビームラインモノクロメ -)1全体はへリウ

ムを満たしたチエンパーで覆われ、第一結晶と第二結品の平行はレーザーによ

るオートコリメ一世ーで絶えずモニヲーされている。図 7，3にNaIシンチ

レーシヨンカウン9ーを用いて測定されたアンジユレ-$1光のスペクトルを示

す。この時のアンジユレーヲギャップは 19， 6mmであり、三次のピークが

57 F eの共鳴エネルギー14，4KeVとなる条件となっている。2
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測定されたアンジュレ一世光のスペクトル図7・3

核共鳴散吉L実験用の精密ディフラクトメーヲ

核共鳴散乱の実験でl立、様々なうZイプの実験が行われるため、回折計は4票

準化されたものでなくてはならない。このため NE3に設話されたディフラク

7，4 

トメ-)1には工夫がなされている。 /5/ここではディフラクトメー舎を情成する

定量産、及び精密ゴニオメ-)1について説明しておく。

2 14，4KeVへのより正確なエネルギーチューニングはSi (840)面を利用したポンド法により

行われる。
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第 7章放射光施位についての概要

①定盤

実験テーブルに取り付けられた標準的なXYステージ上にマウン卜された

ゴニオは全て Z軸移動できるものとなっている。実験テーブルの外形を図 7.4

に示す。ゴニオメ--$1をマウン卜するための 4組みの xy移動ステージ (A、

B)が鉄製のベースの上にマウン卜されている。テーブルの傾斜、高さは、 B

個のスクリユー (D)で調整が可能となっている。テーブルの回転中心紬は

(E)である。また、スクリユー (F)により入射ビームとの平行化が計れる

ように設計されている

図7・4 実験テーブル外観図

A:X軸ステージ B:Y軸ステージ(ビームの方向) C 鋳鉄製のベース

D 高さ調整用のスウリ ユー E ピポット F ビームとの平行調整用スクリユー

② 精密ゴニオメ--$1

ゴニオメ一世 1立、ステッピングモ一世で移動可能3なZ軸ステージにXステー

3ゴニオメーヲの移動、回転用に各部に配置されたステッピングモーヲはチャンパーから

PCにより制御が可能となっており、ロッキングカーブの測定等の自動化が計られている。
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第 7章 放射光施般についての絞要

ジを固定した形でマウン卜される。Z軸ステージは最少o.5μm主1)みで25ml1lの移

動が可能となっている。大きな高さ調整が必要な場合は、z総移動ステージと

ゴニオの x軸ステージとの問に口ツドを入れて調整する ことができる。また重

いゴニオメ一世をスムーズに上下移動できるように Z軸ステージにはsp1 r aト

spr 1 ngが使用されている。

一般的目的のために、高精度ゴニオメーヲと ω-8ゴニオメ-$1が準備された。

この内、高精度ゴニオメ一世として一軸と二輪で回転可能なものが準備された。

ここでは、これらゴニオメ一世について説明する。

a :一軸精密ゴニオメ-$1

一軸精密ゴニオメー舎の外観図を図 7.5に示す。

図7・5 ヲンジエンシャルヲイプの高精度ゴニオメ一世の外観図

A:高精度ゴニオメ -51 B:Z軸ステージ C サポート板
D スパイラJレスプリング E ディテクヲーアーム F 回転子ーブJレ

高精度ゴニオメ-$1はマイクロメーヲヘッドで固定されたうFンジエンシャル

ノ〈一機構を介し、ステツピングモーヲで移動可能なウォームギアで一軸に対し

回転が可能になっている。回転は最少でo005秒で::t3・の範囲で可能となって

いる。このゴニオメ一歩は主にシリコン結品の高角の反射を利用したバンド帽

のコントロール装置や完全結晶を利用したデバイス、核共鳴散乱の後にi'icfi立さ

れた X線干渉計等で使用される。
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第 7章放射光施伝についての概要

b 二軸精密ゴニオメーヲ

二軸精密ゴニオメー舎の外観図を図 7.6に示す。

図7・6 5ンジエンシヤルヲイプの二軸高精度ゴニオメ一歩の外観図

A:回転子ーブル(内側) B:回転子ーブル (外側)

二軸高精度ゴニオメ -5はマイクロメーヲヘッドで固定されたうFンジェンシャ

ルバ一機構を介し、ステツピングモ一世で移動可能なウォームギアで二軸に対

し回転が可能になっている。回転は、最少で0.0025秒で:t30

の範囲で可能と

なっている。このゴニオメーヲは主に後述の高分解能モノクロメ -5等で使用

される。

c w-eゴニオメ-5

ω-eゴニオメ -5の外観図を図7・7に示す。

図7・7 ω-eゴニオメーヲの外観図

A:二輸ゴニオメ一世 B ディテクヲーアーム C 回転テープル D 固定子ーブル

このゴニオは、ステ ッピングモ一世により両輪とも全周白転が可能である。最

少の回転角は、 ωが0.0001・、 2eが0.00020

となっている。このゴニオメー
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第 7章 放射光施位についての鍛要

')1は、核共鳴散舌Lの実験で一度の実験で異なる反射面を利用したい場合のよう

な大きな角度変化が必要な実験で使用される。

7.5 高分解能モノクロメ-')1

核共鳴散舌Lの実験では、入射光をmeVの程度に単色化することに非常なメ

リットがある。電子散舌Lのパックグラウンドを劇的に減少できるからである。

meVオーダーの分解能を実現するためには、 Siの高次の反射が利用されること

が多いが、ブラツグ角が90・近い高次の反射の場合はそのままでは、ビームの

受け入れ発散角が非常に小さくなる。そこで現在AR-NE3では57Fe核励起

用プリモノクロメ-')1として、←枚目に (420)面の非対称反射を利用し、二枚目

に(1222)面の対称反射を利用した 2枚の Siチャンネル力ツトモノクロメ-')14

が使用されている。[(+n，吋TI，寸TI.+n)配置を利用して高エネルギ一分解能を達成

している。]このモノク口メーヲの特徴は、 (420)非対称反射が広い受入発散角

を持ち、狭い発散角で出射できる事を利用し、このビームを高次反射(1222)に

入射することで入射ビームを無駄な〈利用できる所にある。発散の仰えられた

ビームは最終的には(420)の非対称反射でもとの発散角度に戻される。図 7.8

には、このプリモノク ロメーヲの外形図を示す。このモノクロメーヲで、入射

ビームの受け入れ角約5秒取れると同時に 6meV程度までの分光が可能にな

る。

Si (422) 非対祢反射~J IIl
8，=22.82・非対祢因子主的"

図7・8 広い受け入れ角を持つ高分解能モノクロメ一世

4 最近では、分光用結晶に S j. G e以外の元繁利用苦可能とし、自由な結晶配置をとる

ことのできる分縦型4結品モノヲロメ -9が開発されつつある。
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第 7軍放射光I.'ffia主についての概要

本研究では高分解能モノクロメ -5は、核共鳴前方散乱の実験で使用された。

7.6 共鳴エネルギーへのチューニング

実際の実験では、入射X線の波長を共鳴エネルギーに合わせる作業を行わ

なくてはならない。ここでは高分解能モノクロメーヲを利用した核前方散吉Lの

場合について57Feの共鳴エネルギー14.4KeVに入射X線の波長を合わせる方法を

簡単に説明する。 /6/波長合わせば以下の手順で行われる。

①アンジュレーヲの 3次の高調波が14.4KeVでピークを持つように

磁石列ギャップが閉じられる。 57Feの場合ギャップパラメーヲは

20rrm前後に設定される。

②ハッチ内に(+ー)平行配置した 2枚のSi (111)からなる上流モ

ノクロメ-5を14.4KeVのエネルギーに対して、およその回折角

度位置に合わせた後、 Si (840)反射面を利用したポンド法51こより

エネルギーチューニングの微調整を行う。この時、ゴニオメ -5

のビームに対する平行出し、 Si(840)のあおり調整を正確におこ

なっておく。

③高分解能モノクロメーヲSi (422) xS i (1222)をそれぞれ一戦高精度

ゴニオメ -5とニ軸高精度ゴニオメ -5上にマウントし、各反射

面を探す。この場合もゴ二オメーヲのビームに対する平行出しと

各モノクロメーヲのあおりの調整を正確におこなっておく 。

@高分解能モノクロメー脅から出射X線について、再度Si (840)に

よるボンド，去により、エネルギーチューニングの微調E査を行う。

⑤ この後、 57Feを含んだ試料をビームパス上に配置し、試料後方に

高時間分解能をもっ検出器(例えI;J:、 APD 時間分解能200ps)

を配置、核共鳴の時間遅れ成分を計測する。

@高分解能モノクロメ-5の入射角度を相関をとりながら少しずつ

5 ポンド法は、通常、入射X線の波長を精密に決定されているとして、単結晶の格子定数

を精密測定する方法を指すが、ここでいうポンド法では、室温での Siの格子定数が既

知のものであると考え、屈折率の補正を加えた持、 5i(840)，Si(480)反射の回折角度差

が57Fe共鳴エネルギー(λ=0.86025A)に対し、 736秒となることを利用 L.入射X線の波

長の決定に利用している.171 
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第 7章放射光t!i践についての慨要

変化させ、核共鳴散乱が検出されるまで出射X線のエネルギーを

スキャンしてゆ〈。

②核共鳴散乱の時間遅れ成分を観測した後、再度ハッチ内のSi 

(111)に対する X線の入射角度を微調整し最適な角度位誼を探す。
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第 8章高周波磁場印加による追跡

第8章 高周波磁場印加によ る追跡

第B章では、高周波磁場印加に伴う反強磁性体57FeB03結晶への磁気弾

性波の共鳴励起が結品性に与える影響と、この結晶性の変化が核共嶋ブラツ

グ散舌Lに与える影響を翻ベた実験について詳述する。この実験では、結品性

の変化を放射光のパルス特性を生かしたX線ストロポトポグラフィーにより

時分割観測した。また、高周波磁場が印加された場合と印加されなかった場

合の桜ブラツグ散乱の回折強度曲線の比較により、回折強度への影響が調べ

られた。結果的に、磁気弾性波が励起された場合の57FeB03(444)箇のトポグ

ラフには、周期性を持った 2次元的パヲーンを待つコントラストが観察され、

そのコントラストが外場の 2倍周期で変化することが初めて視覚的に示され.

共鳴モードが、 PI ane-Modeの一つであることが明らかとなった。また、純<J，

ブラツグ反射面57FeB03(333)からの回折強度曲線の測定では、高周波磁場が

印加された場合の核ブラツグ散乱線の回街強度が定常儲場のみが印加された

場合の回折強度に比べて著しく増加することが示された。

8.1 は じめに

メスパウアー核57Feを含む高品位な反強磁性休57FeB03単結晶は、放射光を

超単色化するための核モノクロメーヲとして非常に有益な光学素子の一つであ

る。 一方、既に第4章で述べたように、この結晶は、外部からO.5-10MHzの周波

数を持った振幅数日e程度の高周波磁場を (111)面に平行に印加する事で磁気弾性

;皮1が共鳴的に励起される。そこで、我々は、 57FeB03結晶に磁気弾性j庄が共鳴

的に励起された場合、結晶の完全性にどのような変化が生じ、核共鳴ブラッグ

回折強度にどのような影響を与えるかを翻ベることにした。実験では、外部よ

り印加された高周波磁場により磁気弾性波が共鳴励起された57FeB03給品の完全

性を調べるために、放射光のパルス特性を利用した X線ストロボトポグラ

I 57FeB03単結晶l立、高周波磁場が印加されると磁歪変形を起こす。 /2/この結晶変形に{半

う結晶への周期的な応力変化が磁気弾性，庄の起娠力になる。
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第 8章高周波磁場印加による追跡

フィー2の方法をブラツグ配置で用い、時分割像の記録を行った。 一方、磁気弾

性波励起による結品変形が、核共鳴プラツグ散乱の回折強度に与える影響を調

べるため、磁気弾性;皮が励起されている甥合と励起されていない場合の純核ブ

ラツグ反射面57FeB03(333)からの回折強度曲線の測定を行い、比較を行った。

8.2 実験、及び結果

実験は、高エネルギー研究所、 トリスヲンAR-N E 3の高エネルギ一分解

能スペクトロメー告ーを利用して行った。{第 7章参照lこの蓄積リングは、ィ

ンバキューム式のアンジュレ一台ーで、恒常的に単パンチモードで運転されて

いる。パルスの周期は、 1.2584μsでパルス幅は、 100ps程度と非常に短〈、放

射光パルスに周期的な励起信号の位相をロックさせることで、 794.6575KHzの整

数倍の周波数を持った現象に対し、パルス幅に対応する時間分解能を持った X

線ストロポトポグラフの実験が可能となる。3実験で使用したサンプルである

57FeB03単結晶は、物性研究所武居研究室においてフラックス，去で育成された。

育成された57FeB03単結晶は、 57Fe同位体を95目エンリッチされており、縦横

4.2x6.2剛 2、厚さ63.9μmの平板で、結晶表面は (111)面に平行であった。 [第4

章参照l

最初に、ブラッグ配置でのX線トポグラフよる結晶評価を行った。実験配22

を図 8.1に示す。アンジユレ-?lからの入射X線の波長4は、磁石手IJギャップ

を調節することで A=0. 86Aに同調された5， X線の散乱iiiiに平行な発散角 l立、

Si (111)対称反射(+ー)平行配置の二結晶モノクロメ-?lにより、 4"程度に1m

2 高周波現象下にある結晶性研究の非常に有効な実験方法で、これまでに、 ATヲオーツの

弾性;度やしi Nb03の表面弾性波等の音響波について研究がなされている。 /3/4/高周波磁気

弾性，!f.は、ストロボトポグラフィーの一連の研究の対象として取り上げられたことがない.

この点からも本実験は興味深い。(低周波数帯織での磁堅移動を調べる研究がMiI tat達に

より報告されている。 /5/)

3 ストロポトポグラフの時間分解能は放射光X線のパルス幅で決まる.

4 入射X線は.この実験での光学系に対してσ偏光している。

5 この波長は、このアンジユレ一世ーの3次の高翻波として得られる。
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第 B章 高周波滋場印加による追跡

えられ平行化がなされたえサンプルは、高周波舷場の影響を受け難いアクリル

性のサンプルホルダーにマウン卜され、外部から結晶の磁化を飽和させるに十

分な定常磁場150eが(111)面に平行に、散乱面に垂直に印加された。サンプルホ

ルダーからのパックグラウンドノイズを避けるため、スリ ット 1、2を調節す

ることによりクロスセクシヨンのサイズは、 3.Ox7. 5rrm2fこ制限された。7X線は、

57FeB03結晶に入射した後、電子散乱の許容な57FeB03(444)によりブラッグ反射

される。8実験では、放射光の大強度による破壊を避けるこ とを目的に、 PfN

ダイオードを検出器として利用した。 9トポグラフ織影時には、 PIN検出器の

前に X線フィルム (フジ80番)を配置した。 トポグラフは、ロ ッキングカーブの

3つの角度位置 1)ピーク位置 2)高角側の半値位置 3)低角側の半値位置で織影

された。図8.2には、観測されたロッキングカーブとトポグラフをそれぞれ示

す。

Frolll U#NEJ 

λ= O.N6A 

Uは以よlJ

円TTπT寸

SHt 

X-r日Yfillll 

SI;t 3 

¥ 
Hc=J50色/"

I'IN Octcctor 

図8・1定常磁場下での57FeB03(444)面のトポグラフ慢影時の実験配置図

6 λ=0.86Aの高銅波を避けるため、二結晶モノウロメー舎は、わずかにデチューンされた。

7 このビームは、本実験の幾何学的配置で、結品全体を照射するに十分なサイズであった.

8 57FeB03 (444)のブラッグ角は、 8B=20. 857・
9 PIN検出器は、検出可能な入射X線強度に対L.広いずイナミツウレンジを与える.

[N a Iシンチレーシヨン検出器の飽和限界が1Q4cpsに対し、 PI N検出器1立、1Q9cps以

上のダイナミックレンジを与える。]
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k o 

b-2 

4
 

1
 

・z

b-3 

(a) (b) 

図8.2 57Fe803 (444)面からのロッキングカーブとX線トポグラフ

(a)全面照射ロッキングカーブ (b).57FeB03 (444)面のトポグラフ

b-1ピーヲ位置 b-2高角側半値位置 b-3低角側半1直位置でl最影

図8・2(a)からわかるように、ロッキングカーブは、対称的な形をしており、

その半値幅は、約22"程度となっていた。この実験配置での理論的な半値幅が

約5-6"である事を考慮すると、実験で得られた値は比較的良い値となっており、

この結晶がストロポトポグラフの実験を行うのに十分な結晶性を有していると

いえる。一方、得られたトポグラフ図8・2(b-1)、 (b-2)から、 X線の結晶から

強〈回折される部分は、幾つかの小さな領成に限られる事が分かる。また、図

8・2(b-3)から分かるように、ロッキングカーブの低角側の半値位置で織影さ

れたトポグラフは、比較的低い反射率ながら、結晶のかなり広い領威からの回

折像を得ることができることが分かる。 10 続いて、 X線ストロボトポグラフ

の実験を行った。 実験配置を図 8・3に示す。実験配置は、 X線入射と印加され

る高周波磁場との悶の位相ロッキングの調整用装置の追加を除いて、定常磁場

下での実験と閉 じである。

10 
このことは、結晶の広い範囲に僅かな歪曲があることを意味している。また、スト

ロポトポグラフの実験で、給品変形の全体像を観察したい場合、ロッキング力ーブ

低角側反値位置でのトポグラフを揖影すればよいこともわかる。
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図8・3 X線ストロボトポグラフ織影時の実験配置図

図 8.4(a)、(b)Iこ57FeB031二高周波磁場を印加するために利用 された電気回路

と磁場波形を示す。この時、高周波磁場発生装置のうヨイミング用の信号として、

蓄積リングのキャビティーの794.6575KHzのラジオ周波数が用いられた。キャ

ビティーからのヲイミング用の信号は、位相ロッキングを可能にするため遅延

回路を経由させ、パルスジエネレ-$1ーにより、 NIM信号から TT L信号へ

と変換された後、高周波電力発生装置のうFイミング信号として利用される。 11

磁場は20nmの直径を持つへルムホルツコイルにより発生させ、サンプルの表面

に平行、散乱iiilに垂直に印加された。この時、コイル却での磁場の発生に伴い

生じる発熱は、7)<.)令j去により抑えられた。図8.4(b)に見られる様に、高周波

磁場は、最大振幅150eの正弦;皮的な波形で、その周波数は、約2.384MHzであっ

た。(この値は、 ARパルス周波数fAR= 794. 6575MHzの正確に 3倍にな って い

る。) 位相ロッキングの調整については、 X線の入射時間の原点を決定するた

めに、散乱体を透過してくる電子によるプロンプト散舌Lが利用 された。 12電子

散乱によるプロンプト信号は、高速の時間分解能を持った APD後出器13によ

り検出された。同時に、結晶に印加された高周波磁場の変化をサーチコイルに

11 
この高周波電力発生装置は、高周波磁場発生用のRLC共鳴回路にヲイミング信号の3倍

の周波数に正確に同期した電力を供給できる。

12 電子散乱は、瞬間的に起こるため、サンプルを透過してきたプロンプト散苦しを X線の入

射時間を決定することに利用できる。

13 A P D検出器の時間分解能は、 100psで検出効率は約3'，程度
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第 8章 高周波磁場印加による追跡

より後出し、これらの信号をオシロスコープでモニヲーし、遅延回路を調節す

る事で高周波磁場を入射X線に対して所望の位相関係に位相ロ ックさせた。

Ti mju~ Signal 
[NIM[ 

Phasc凋djuSI;tblc

仁onlcdhy ail 

(a) 

90 180 270 360 450 

Timc (115) 

(b) 

図8.4 位相ロッキングの調整

(a)磁場発生装置の電気回路 (b)磁場波形と X線入射時刻の位相関係
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第日章高周波磁場印加による追跡

この位相関係は、ストロボトポグラフの鼠影中、十分正確に安定していた。14

磁場波形と入射X線との位相関係を図 8.4(b)のPosi t i on1に固定し、口ッキン

グカーブの観測!とロッキングカ ブの 3つの角度位置 1)ピーク位置 2)高角側

の半値位置 3)低角側の半値位置でストロボトポグラフが線影された。図 8.5

には、このとき観測されたロッキングカーブとトポグラフをそれぞれ示す。

2 .. 
2000 

-;:: 1500 
・d
ーη
Z 
~ 1000 
戸

『

500 

0 
30 -20 -10 0 10 20 30 

Angle(scc) 

(a) 

b-1 

K。

b-2 

(b) 

b-3 

図8・5 高周波磁場が印加された場合の57FeB03(444)面からのロ yキング

カーブと X線ストロボトポグラフ (Posi t i on 1でX線入射)

(a)全面照射ロッキングカーブ (b).57FeB03 (444)のトポグラフ

b-I ピーク位置 b-2高角側半値位置 b-3低角側半値位置で婦影

得られたトポグラフには、定常磁場のみ印加 した場合に得られたトポグラフ|図

8・2(b))と比較して劇的な変化が見られ、結晶下部の外形が長方形をした部分

に、像のコントラストの二次元的な分布が非常に鮮明に観察できた。このこと

は、 57FeB03結晶が、高周波磁場により磁気弾性;庄が共鳴的に励起され、結品が、

共鳴のモードに応じた変形を起こしている と考え ることで理解できる。また、

トポグラフの像から、三の機織的共鳴が、結品を薄い板版と考えた時の共鳴

14 トポグラフの慢影に必要な露光時間は、 Isec以下であった。
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第 B章高周波磁場印加による追跡

モード15の一つであることもわかった。一方、ストロボトポグラフに見られる

像のコントラストの原因としては、①ブラッグ角からのずれ①歪んだ結晶場の

効果16/617/が考えられる。前者の場合は、像のコントラストの時間的変化は結

品が等方的であるとすると外場の 21音の周期で変化するため、図 8，4 (b)の

Pos i t i on1. 2， 3でコントラストの反転が起きると予想され、 i走者の場合、回折ベ

クト ルEが結晶表面に垂直で、 X線の入射角が小さい[e 8=20 857' Jとすると、

15矩形膜の振動

矩形膜の両辺の長さをa，bとし、下図の篠に座標を取るとする。この時、座標位置X，Yの

面に垂直な方向への変位を表す関数v(x、y)は、振動がある場合、一般的に二重級数で表

される。矩形様の菌に垂直方向への2次元的な変化の分布は、無数の共鳴モードの重ね

あわせとして次式で与えられる. [縁が固定の場合]

回:! lTIJtX πv 

v(x，y) ~ 2: 2:中=(t)'sin=ニ SJnヰヱ
m..ln・ a 0 

ここで、中間(t)は、次式の微分方程式の解で与えられ、日1，nを指数とする基準振動数

f=で振動する。

fm=jl明手伝)ハUmwY ，
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共鳴前の矩形膜 共鳴後の矩形腹 [m~4 ， n=3， a~2 ， b~3J 

16 通常.完全結晶からのX線回折は、動力学的な散乱により説明されるが、結晶に無視で

きない歪みがある場合、その部分からの散乱は運動学的な散乱をおこし.その回折X線

の強度は動力学的な散苦Lの場合に比ベ大きくなりこれがトポグラフの明日音像の原因とな

る。(消衰効果の減少)/8/
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第 8章高周波磁場En加による追跡

像は、 57FeB03結品表面の磁気弾性波による結晶表面に垂直方向の歪みの分布を

反映し、像の明るい部分ほど大きな歪みが生じていると考えられ、コントラス

トの変化は、 Position1.2. 3で同じものになると予想される。17この点を明らか

にするため、 X線の入射角度をロッキングカーブの低角慣IJの半値幅の位置で固

定し、位相関係を図8・4のPosi t ionl-3で変化させた場合のストロボトポグラ

フの録影を行った。図 8.6(1)-(3)に織影されたストロボトポグラフをそれぞ

れ示す。 トポグラフから、 Position2でX線が入射した場合の像のコントラスト

は、 Posi ton1で織影された場合に得られた像と反転し、 Posi t i on3で得られたト

ポグラフの像は、 posi t i on1で観察された場合に得られた像に復元されること が

分かった。このことは、外場周波数の倍の周波数で結晶変形が起きていること

と、 トポグラフのコントラストの主な原因が磁歪変形により生じた結品変形に

よるブラッグ条件からのずれにあることを示唆していると考えられる。 18

17 回折ベウトルEが結晶表面に垂直で、入射角が小さい場合の回折強度の式は、

次式で与えられる.

1.α(g.u)卜f'(∞S08)'-u，'(sin08)']伽 ta.1967) 

日 格干面のずれ "j 格子面の歪み U1 格子間隔のずれ

この式から、ストロポトポグラフの像は、 57FeB03磁気弾性波により生じた結晶

表面に垂直な方向の歪みの大きさを反映することがわかる。

完全結晶のわずかに歪んだ部分での回析の慨念図

歪んだ完全結晶 完全結晶

運動学的散乱 動力学的散乱

[消表効果弱い1 " > '，. [消表効果]

18 このことから.結晶に励起された磁気弾性波の波長は X. Y方向でそれぞれ約12問、

1.9間程度であることがわかる.

(結晶の形状が完全な長方形ではないため、精度のよい値を知ることはできなかった.) 
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第B章高周波磁場印加による追跡

K。 3mm 

x.J 
(1) (2) (3) 

図8・6 ロッキング力一ブの低角側半値位置で位相関係を変化させ、

1最影された57FeB03(444)面からのX線ストロボトポグラフ

(1) : Positionl (2): Position2 (3): Position3で1畢華5

最後に、磁気弾性;皮励起による給品の変形が核ブラツグ散乱の回折強度に与え

る影響を調べた。実験配置は、図 8.'とほぼ同じで、反射面には核許容、電子

禁制iの57FeB03(333)面を利用し、積出器には高時間分解能をもっAPDを用い

た。 実験配置図を図8・7に示す。電子散苦Lによるノイズを避けるため時間遅れ

成分(約20ns以降)の部分だけを信号としてカウン卜した。定常磁場を結晶表面

と散苦L菌に平行に180e印加し、同時に、高周波磁場を面に平行、定常磁場に垂

直に最大磁場強度150eで印加して、入射X線と高周波磁場の位相関係を図8・4

(b) Pos i t i on 2に固定しロッキングカーブを測定した。比較のため高周波磁場を

印加しなかった場合に得られたロッキングカーブも観測した。 19ロッキング

カーブの測定結果を図8.8に示す。

19 この時、見掛け上の磁場の掛かり方は同じになる。
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図8・7純核ブラッグ反射57FeB03(333)面からの

核共鳴散苦L線の観測時の実験配置図
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図8・8 観測された57FeB03(333)面からの回折強度曲線

(1) 定常磁場と高周波磁場が共に印加された場合

(2) 定常磁場のみ印加された場合

図8.8から分かるように、般気弾性;皮が励起された時の57FeB03(333)からの核

ブラッグ散乱線の回折強度は、定常磁場のみを印加して得られた時の回折強度

に比べて 2倍以上に培加する事が分かった。この回折強度の増加の原因は、高

周波磁場が印加された時、 57FeB03ストロボトポグラフに見られたよ うな結晶変

形が生じているため、 ①結品表面の各部が異なる速度で移動変化 しながら共鳴
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第 B章高周波磁場印加による追跡

吸収を行う事からくるドップラー効果の影響、②集団励起後の結晶変形に伴う

給品中の電場分布の変化による影響の2つが考えられるが、現段階では、はっ

きりとした結論を得られていない。

8.3実験のまとめ

高周波磁場により磁気弾性;皮が共鳴励起された57FeB03結晶が、 X線ストロ

ポトポグラフィーにより観察された。その結果、結晶の表面に垂直な方向に、

薄板の共鳴モードの一つに対応する二次元的な分布を持った微小な変形が生じ

ることが初めて視覚的に示された。また、磁気弾性;皮励起時の57FeB03が結品変

形を起こしている場合、核ブラッグ散乱の回折強度は、定常磁場のみを印加し

て得られた時の回折強度に比べ倍以上に増加する事が示された。この現象は、

反強磁1主体57FeB03単結晶を放射光単色化用の核モノクロメ -';1として利用する

場合、より多くの回折強度を得るための方法として利用できるかもしれない。
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第 9章 パルス磁場印加による追跡

第 9章 パルス磁場印加による追跡

高分解能モノウロメ -$1を利用した核共鳴前方散苦u去により.代表的な

メスパウアー核57Feを含む反強磁性体57FeB03を集団的に核励起した後、散

苦L休の内部磁場の向きを180・、または、 90・高速回転した場合のコヒーレ

ントな核共鳴散乱特性を実時間観測した。得られたメスパウア一時間スベク

トルlこは、 180・の磁場回転の場合には、磁場の回転時刻toに依存したスベ

ウトル波形の変化が観測され、 90・の磁場回転の場合には、磁場回転後に放

出される核共鳴散乱線の偏光状態が変化することが初めて観，則された。

9，1 は じめに

放射光のパルス特性を利用した時閉鎖織のメスパウアースペクトロスコ

ピーは、周期的に変化する標動がある場合の超微細相互作用の研究を行うため

の強力な手段となる。この新しい観測法は、以下のような特徴を持つため、伝

統的なメスパウア エネルギー スベクトルでは観測が困難であった実験が可能

となる。 l詳しくは、第 2章を参照l

メスパウア一時間スベクトルの特徴

①放射光パルスによるメスパウア 核の励起時刻と散乱体に印加される外

場との聞で回路的に、容易にヲイミンゲをとることができる.

@磁性休のような物質に外部から変動磁場が印加される場合、磁歪の影響

で散乱体には、弾性的娠動が発生する。通常、この仮動によるド yプ

ラー効果は、メスパウア エネルギースベクトルをブロードなものとし、

超微細構造の観測を困灘にする。一方、メスパウア一時間スベウトJレで

は、このような原子の娠動の影響を受けることがないため、磁気弾性i扇

動下にある物質の趨微細槍造の研究が可能となる。

③放射光の偏光特性を利用し、偏光アナライザー結晶を組み合わせて使用

することで、偏光解析の実験を容易に行うことができる。/1/

最近、磁気変調下にある、メスパウアー核57Feを含む反強慾1生体単結晶からの

核共鳴ブラッグ散乱線に生じる倶動効果を調べる研究が、 y，V， Shvyd' ko等
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第 9意 パルス磁場印加による追跡

(1994) /2/により行われた。しかし、このような核ブラッグ散乱による方法では、

最初に放射光パルスで励起できる遷移が、 57Feの許容な6本の遷移の肉Llm=:t 1 

の4本の遷移に限られてしまう l第4章参照lだけでなく、研究対象となる散乱

休が、純核ブラッグ反射菌を有する結晶完全性の高い反強磁性体でなくてはな

らないという重大な制約を受けることになる。一方、高分解能モノクロメーヲ

を利用した核共鳴前方散苦L;去を用いると、観測|の対象となる散乱体は、上自Eの

制約を受けることがないため、劇的に士宮大する。 (57Feを含む磁性薄膜等は、ほ

とんど全て観測対象になると思われる。)さらに、この方法では、外場の向き

を適当に選ぶことで、初期励起としてLlm=:tlだけでなく、Llm=Oのi整移も利用

でき、実験の自由度においても核ブラッグ散乱法に比べて優れている。そこで

今回、最初の試みとして散乱体に57FeB03を利用し、核共鳴前方散乱の方;去を利

用し、初期励起として Llm=Oを励起した後、結品中の原子の肉部磁場の向きが、

高速の磁化回転(180・、 90.)した時、コヒーレントな核共鳴散乱線の特性がど

のような変化を示すか、偏光状態の変化も含めて実時間領峨での観測を行うこ

とにしTニ。

9，2 内部磁湯回転がある場合の核共鳴前方散乱

第 3章で既に説明したように、磁性{本物質が、瞬間的なメスパウアー励起

を受けた後、原子核の内部磁場が、 時刻toで角度8だけ回転する場合、励起核

により、 前方方向へコヒーレントに再放射される X線の電場ベクトルは‘式 (9-

1)で表される。

川氏cxpトヨ1' ~8 0 (1 ・) 'cxp[ -iQ" (l-lo) I l> lo 

80 (1')・ j "( " O )' ~ ð"，(山川2 ， 'lo l' .ii"" ("0) (9-1) 

j;''" (ko) 放射光パルス入射の瞬間に決まる初期励起核電流密度

j，，(ko)磁場回転後、再量子化した時の遷移"に対応する核電流密度

LlI'I ([3)スイッチマトリックスの成分

QI各遷移エネルギーの超微細4荷造がない時の共鳴エネルギーからのずれ
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第自章 パルス磁場印加による追跡

式 (9-1)から、 前方方向への再放射X線の電場ベクトルEo(t)を特徴付ける電場

振幅成分Bo(l')は、内部磁場回転後の新しい座標系(X線の入射方向をy'軸、回

転後の内部磁場の向きをz'軸とした系)で再量子化して得られる許容な 6本の遷

移に対応した核電流密度ベクトルj，，(ko)の重ね合わせで与えられることがわか

る。 1具体的例として、放射光パルスにより、初期電流密度として、 57Feの許容

な遷移の肉、 IIm=Oの 2本が選択的に励起された後、時刻toで内部磁場が、

180。、または、 900

回転する場合について考察してみる。図 9，1には、計算

を行うために導入された座標系を示しておく。
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(a) 1 80。パルス (b) 90。ノ fルス

図9・1導入された座標系

内部磁場の向きが、放射光からの直線偏光(a偏光)した入射X線に対し、

図9，1の様な配置であったとすると、結晶中の57Fe超微細摘造の許容な6本の

遷移の内、可能な遷移はllm=Oの2本のみとなる。この時、各選移に対応する核

電流密度は、以下の行列で表現できる。

1これは量子力学的筏動計算から得られる結果で、 i"(ko)の重み関数は、回転角Bと回転

を行う時間toに依存する。
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第9章 パJレス磁場印加による追跡

(9-2) 

0

5

0

0

厄

o

、

、

。180。パルスの場合

時刻toで内部磁場が180・だけ回転したとすると、スイッチマトリ ックス

"""， (戸)の成分は式 (9-3) で与えられる。{~草しくは、第 31主参照l

(9-3) 

式 (9-2)、(9-3)を式 (9-1)に代入し、 57FeB03の超微細構造の対称性Q，= -Q-， 

を利用して整理すると、核共鳴散乱の電場成分は次式 (9-4)で与えられる。

"""， (π/2) = (ー1)''1¥，，_， 

l < lQ MINI(ko)lp寸iQ，ト与]

EISO (川 (9-4) 

式 (9-4)は、 180・磁場回転がある場合、核共鳴散乱線の電場成分の位栂I頁の時

間的変化が、回転前の時間的変化と逆向きの変化を示すことを表している。2

図 9，2には、核前方散乱で初期励起に/::'m=Oを選び、崩i喪中の時刻toで180。磁

場回転が起きた場合の時間スベクトルの波形変化を式(9-4)を基にして、計算し

1> 10 

た結果を示す。図9・2に見られるように、 180・磁場回転後の時間スベクトル

は、磁場反転に伴う量子うなりの周期変化3は見られないものの、スイッチ時刻

2核共鳴線の強度は、 1(t)=jE(t) j2で表されるため、時間スペウトル法でこの位相の時間

的変化率逆転は.観測可能である.

3 実際の散苦L過程では、周波数変化は生じているが、放射光による集団的励起の場合.I真

動が起きた詩のfl!の励起状態の各サブレベル間の占有率の変化の対称性から、見かけ上.

周波数変化が起こらないように見える。[第 3章参照)
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第 9章 パルス磁場印加による追跡

に依存してスペクトル波形に変化4が生じることがわかる。 l時間スペクトルは、

磁場の回転時刻を境に左右を折り返したような波形になるl

105 

::: ;ィプ下ぐと~_/--ー\つ
;:::Jf~¥J/一¥/(¥」

z dγ磁場町四三時刻

10.1 

10.2 

10.3 

80 90 

A 

定常砲喝のみ印加した場合

100 110 12(1 13(1 

lirne (l1s) 

図9・2 lIm=Oで励起された後、磁場反転がある時の時間スペクトル

180・磁場反転は、 1---40コスイッチ時刻で引き起こされている。

曲線を並べて表示したため、 y車由は今の場合‘ほとんど意味をなさない。

fl 90。パルスの場合

磁場が90・回転する犠合、スイ ッチマトリックスは、 (9-5)式で与えらる。

-13 、13 5 、5
J3 、3、

H、zlI，_， (π/2) = ・
1i vu，.....J 4 一、5

ー1 -~ I 
ーl 、守

(9-5) 

ー、5 一l 一、3

ー、f3-J3 、弓 13 

4 この変化の実験的観測には、 180・スイッチ後の約10n5程度の範図での観，剤を可能にする

1-2n5程度の高速磁場回転の実現が要求される。
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第 9章 パルス磁場印加による追跡

4寺E山場合として、 exp[-iQl . (0)-exp[ーiQ_l'(0)を満たす時刻toに磁化回

転が起こると仮定すると、式 (9-1)中のパラメ-';1O]"](耳 /2)・jlSI8rt r立、 (9-6)式

で与えられ、時刻to以降、新しい (x'， y' ， z' )座標系での遷移核電流密度ベクト

ルj，(ko)として、 J，、J_，.による X線放射が起こることがわかる。このことは、

時刻to以降も Om=Oの2つの遷移に対応した周波数を持った X線が放射され続け

ることを意味している。

釦h州1パ(

-J占E訂/β2 

-.fit 

一方、この放出電磁波の偏光状態[核電流密度のベクトルの向き]は、 β=90・

の回転に対し、 回転を行う 前後で考えた座標系の基底ベクトルの間にnx'=-
nz' ny' =ny， nz' =nxの関係が成り立ち、また、lIm=Oの遷移に対応する核電流密度

ベク トルが、 Jl(師・o)(ko)0:: (ko X 11，)の性質を持つため、内部磁場の回転の前

後で核電流密度のベクトルの向きは、 (9-7)式のように変化すると考えられる。

.I1(帥 ・0)(1'0)ぽ (1(0X 11 z)反 日x l〈 10

i'(6m_O) (ko)は (1<0x nど)oc n z t注 10 (9-7) 

式 (9-6)、(9-7)から、放射光により、 57Feの許容な6本の遷移の内、lIm=Oに

対応する 2つの核電流密度を最初に励起した後に瞬間的に90。だけ内部磁場が

回転する場合に観測される時間スペクトルは、以下のような特徴を示すと予想

される。

①式(9-6)より、磁気的保動により再構成される桜電流密度が、回転前と伺じ

娠動数を持った 2つの成分で表されることから、時間スベウトjしに見られる

量子うなりの周期は、見かけ上、内部磁場の回転の前後で変化しない.

@式(9-7)より、放出される偏光状態は、回転の前後でσ偏光から π偏光へと

変化するため、偏光解析を行って‘時間スベクトJレを観測すると、内部磁場
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第 9j宜 パルス磁場印加による追跡

の回転の前後で強度的変化が生じる.

以下、これらの理論から導かれる予想が実際に起きるのか実験的に示す。

9.3 実験

実験は、高エネルギー研究所、 トリスヲンAR-N E 3の高エネルギ一分解

能スペクトロメ一世ーを利用して行った。ビームラインAR-N E 3は、インバ

キューム式のアンジュレ-';1ーで、恒常的に単パンチモードで運転されており、

パルスの周波数は、 fAR= 794. 657KHzであった。 l詳細は、第 7章参照l

実験で使用したサンプル57FeB03単結晶l立、物性研究所、武居研究室において、

フラックス法で作成された。 l第4章参照!このサンプルは、 57Fe同{立体が、

95弘エンリッチされており、約4.2rrmx6. 2冊、厚さ63.9μmの平板で、結晶表面は

(111)菌に平行であった。

本実験では、放射光により 57Feの許容な遷移の肉、lIm=Oの2つの遷移を放射

光により集団的に励起させ、その後のある時刻toで、内部磁場を 180。、ま

たは、 90。回転させた時の時間スペクトルを観測する。このための実験配置

図を図 9.3に示す。

RcfσーOnl、1
Oß ・ ~5.1 ・

dを

1 
APD(300ps，3%J 

I 0 凡

90.ー180・

S!it 1[lxlmm') 

Si(-'22) __ '、s¥'mb・220
0・22.H'

Si(I222) S、111 0..・77.-Ui・

図9.3 実験配置図
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第9章 パルス磁場印加による追跡

光学系(図 9.3)の説明

①高分解能モノウロメ -Ijによる分光

放射光からの直線偏光した(この実験配置では、 σ偏光)J¥Jレス入射X線は.

S i (111)の対称反射を利用したこ結晶モノウロメ -Ijにより、 57Feの基底準

位と第 励起準位の共鳴エネルギー (14.4keV)の近傍に粗〈分光され.さら

に、 Si(420)XSi (1222)のチャンネルカットを利用した高分解能モノヴロメ一

世l第7章参照lにより、 6meV程度にまでエネルギーが絞りこまれた後、厚さ

63.9μmの57FeB03結晶に縦績1.Oxl. 0剛 2以下のビームサイズで結晶表面に垂

直に入射される。

②散乱体57FeB03への磁場の印加方法

結晶には、放射光による量初の励起をsm=Oで行わせ.その後、 180・、

90・パルス儲場回転を行わせるため、定常磁場が、結晶表面に平行に.散

舌L面に垂直に印加され5、，¥)レス磁場発生装置は、発生磁場が給品表面に平

行に、散舌L菌に垂直[180・パルス]、または.平行[90・パルス]に印加でき

るように配置された.パルス滋場発生装置のヲイミング用のトリガ一信号に

は、放射光の基準信号 If=794.657KHz)を3分周したものが用いられ、パルス

幅120問、最大磁場27(Oe)のパルス磁場が発生できるように駆動させた。

パルス磁場の印加の方法として、① 180・磁場反転の実験では、定常磁場

150e、パルス磁場強度270eの立ち下がり (6.9ns)が利用され、 ① 90・磁場回

転の実験では、定常磁場7.30e、パルス磁場強度270eの立ちよがり (252ns) 

を利用することにした。

③ X線の入射時刻と磁場発生装笹のうZイミングの取り方

時間スベウトJレの時間原点に対するパルス磁場印加のヲイミンゲをとる方

法として、散乱休を透過してくる電子プロンプトを利用した。6この方法で

は、電子散乱によるプロンプト信号は、 57FeB03結晶の後方に配置された7

パランシエ・フォト Ij'イオード(APD時間分解能300ps、機出効率3'，)で倹出さ

れ、岡崎に結晶に印加される高周波磁場波形をサーチコイJしにより倹出する。

5 図9 3の実験配置では、パルス磁場が印加されていない状態で、 U偏光したパルス X線

が入射すると、 57Feの許容な6本の遷移の肉. sm=Oの2本の遷移が励起される.この時.

集団的崩i裏に際して放出される散舌LX線の偏光は、 σ偏光した X線となる.

6 電子の散舌Lは瞬時に起きるため、この信号をX線が散吉L休に入射した筒刻を知ることに

利用できる。
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これら2つの信号をオシロスコープでモニヲーしながら. x線入射持主IJに対

する所望の時刻でパルス磁場の立ち上がり、立ち下がりを行わせ、磁場の回

転を引き起こすことにしたo 7 I基本的にストロポトポグラフの実験で用い

た方，去と同じo}

@時間スベヲトJレの計測

集団属i裏過程中のある時裏1Jtoでパルス磁場を印加し、 180・磁化反転 及

び、 90・l実際には、約73・lの磁化回転を行った場合の時間スベクトルの観

測を行った。計測は.検出器に、 APDディテウヲ (時間分解能0.2ns‘検

7以下に X線入射時刻と越場印加の'Jイミング調整で使用された回路系を示す。

Hr Hc 

Osc;iro~ε0" 

ヲイミング銅整回路系

サーチコイル‘ APD寄の回路特有田信号の遅れと.お料からAPDに光が到逮するのに必要

な時間をあらかじめ，則っておくことで 電子プロンブト信号とパルス往場近形との聞の正確な

タイミンゲをとることができる.タイミンゲの微調整は、パルス治塙発生装置に入力されるト

リガ一信号を 度遅延回路に経由させ、ディレイ壬オシロスコーフ.で涯形をみながら詞竪する

ことで実現される. I下図書照|

パルス包唱宜吊

オシロスコープによる X線入射符刻とパルス磁場;5.形のヲイミンゲの微釘整
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第 9章 パルス磁場印加による追跡

出効率3弘)を用い、機出された信号を‘図 9.4に示されるような検出回路系

で処理し、時間スベウトJレの観測が行われる。また、特に90・パルスの実験

では.偏光状態の変化に興味がもたれるため 57FeB03の後ろに配置したσ

偏光成分のみを反射する偏光解析用の結晶Si (840) I e =45 1・lの前後に AP

Dを配置し、時間スベクトJレを測定することにした。

B泊sicSignnl 
FromAR 

9.4 実験結果

図9・4検出回路系

以下に 180。パルス磁場回転がある場合と90。パルス磁場回転がある

場合に観測された時間スペクトルの測定結果を示す。

① 180。パルスの場合

磁場の反転時主11を幾っか設定 し、 時間スペクトルを測定した。測定結果を

図 9.5に示す。この実験では、 時間スペクトルのか60ns程度の領域に、放射光
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パルスのごみパンチによるノイズが含まれていたため、パルス磁場の立ち下げB

時刻(磁場のスイッチ時刻)は、 90-105nsの幾つか点でと ることにした。また、

比較のため、図 9・5には、パルス磁場の印加されていない場合の時間スベクト

ルも示しておく。 9

10' 

10' s、、itch3 

( 

= 
司、_，
e 103 

・圃

'" z 
u 
も咽

口
同 10'

s、、itch2 ・7.0ns

J{\Jo-5入、 _ø~;
寸丁 、"()..o.~..t:r

~
 

定常磁場のみ印加
10' 

80 90 100 110 

Time (ns) 

J 20 130 

図9・5 磁化反転時刻lを幾っか設定し、観測された時間スベクトル

180・磁場反転は、 1-3のスイッチ時刻で引き起こされている。

デ-$1曲線を並ベて表示したため、グラフのy軸lま.今の場合、

ほとんど意味をなさない。

磁場の反転時刻を変えながら観測した時間スペクトルの肉、量子ビートのピー

ク位置で反転した場合(Swi tch1)は、定常磁場のみ印加した場合の時間スベクト

B 装置のパルスの立ち下がり時聞は、 6.9nsであるが‘ 57FeB03の飽和磁場強度が50e以下で

あることを考慮すれば、磁化の反転は、 1-2nsで起きると考えてよい

9 今の場合、放射光の基準信号を 3分間してパルス磁場発生装置を駆動させているため.

度の測定でパルス磁場が印加されている場合と、印加されていない場合のスベクトル

が同時に測定できる。

l
 

l
 

l
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ルとほぼ同じ波形を示していることがわかる。一方、量子ビートが増加しつつ

ある時刻 (Switch2)、または、減少しつつある時刻 (Swi tch3)で磁場反転が行わ

れた場合、その後の時間スベクトル波形には、ビート周期については、変化は

見られないが、 X線の電場の位相変化に伴うスペクトル波形のシフトがはっき

りと見られている。これは、 9.2節で議論され、式 (9-4)で示された X線電場

の位相部の時間的振る舞いが逆転する場合に見られるスペクトルの波形変化と

定性的に良く一致している。l図9・2参照lまた、 180・磁化反転の前後におけ

る57FeB03の内部磁場強度を量子うなりの周期から求めた所、磁場反転の前後で

共に同じ値となっており、 317.9KGであることがわかった。これまでに他の定常

磁場下でのメスパウア一実験で調べられている57FeB03の正確な内部磁場の値が、

318.1KGであることから、この実験で求められた内部磁場強度の1直は、 O.055~の

精度で一致していることがわかる。 (1盛場の高速回転によ らず内部磁場は、一定

の値を保つ。)測定値が完全な一致をみなかったのは、パルス磁場の長時間印

加による結晶の温度の変化が原因ではないかと考えられる。

② 90。パルスの場合

この実験の目的は、 92節で議論した、 90・の磁場回転後に放射される、

c，m=Oの遷移に対応するX線の偏光状態の変化を実験的に示すことにある。そこ

で、実験の手順としては、放射光パルスにより、最初、c，m=Oの遷移で励起され、

時刻toで磁場回転を受けた後にも、c，m=Oの遷移に対応する X線が放射され続け

るような磁場のスイッチ時刻toを適当に選び、その条件下で、偏光アナライ

ザーの前後に検出器を配置して、時間スペクトルを観測し、比較することにし

た。このため、実験では、まず、磁場回転時刻toを少しずつ変化させながら、

その後に生じる量子うなりの周期が、c，m=Oの遷移に対応したものが現れるよう

に調整を行った。図9・6(a) (b)には、 X線入射に対し、約25ns程度後に磁場回

転を行った時に得られた時間スペクトルを示す。
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図9・6 磁場が約90。回転する場合に観測された時間スベクトル

(a)定状磁場のみ印加 [Hc=7.50.] (b) 時刻to以降パルス磁場印加[Hc=7.50.， Hp=27. 00.] 

観測されたメスパウア一時間スペクトルの肉、図 9・6(a)は、定常磁場 (750e) 

のみが印加されている場合のスペクトルで、この場合には、当然、量子うなり

の周期が、約15ns前後10となっており、 57Feの許容な 6本の遷移の肉、Llm=Oの

2本の遷移に対応したスペクトル波形が現れていることがわかる。

10 57F.B03の場合、 t.m=Oの二つの遷移で生じる量子うなりの特徴約な周矧は14-15ns程度

となる.一方、t.m=:t1の遷移に特徴的なうなりの周期は、短周期のもので8-9ns程度と

なる。
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第 9章パルス磁場EfJ加による追跡

一方、放射光X線による集団励起後の時刻to-25nsl二おいて磁化の向きが約90。

の回転する場合に観測されたメスパウア 時間スペクトル、図 9・6(b)には、

時刻toから約10ns後に新たに許容となる遷移を反映した量子うなりが生じてい

る。 11この量子うなりの周期l立、約15ns程度となっており、磁化回転後も主に、

/';m=Oの遷移に対応する X線放射が行われていることがわかる。

次に、磁場の回転時刻をここに固定して、偏光アナライザー12の後に検出器

を配置し、時間スベクトルを測定した。偏光アナライザーの前に検出器を配置

した場合の結果を含めて、その結果を図 9・7(a) (b)に示す。観測された時間ス

ペクトル図 9・7(a)、及び(b)のスベクトルの肉、定常磁場のみ印加した場合の

デ一世とパルス磁場を印加した場合のデ一世は、それぞれARのパルス周期を

3分周してパルス磁場印加のヲイミングをとった測定を行っているため、同時

に一度に測定されている。このため、各測定で得られた定常磁場のみ印加され

ている場合の時間スペクトルの積分強度でスベクトルを規格化することができ、

スペクトル強度の時間的変化の比較を行うことができる。 l図 9.7(a) (b)に示

されたグラフでは、既にその計算を行っている。l図 9.7(a)からは、定状滋

場のみ印加されている場合には、偏光解析の有無に関らずスペクトル波形、強

度の変化は見られず、(当然のことながら)核共鳴散乱の偏光状態には変化が無

いことを示している。一方、図 9.7(b)には、偏光解析を行った場合と行なわ

なかった場合でスペクトルの波形、強度に大きな変化が見られ、偏光解析を

行った時のスペクトル強度が、偏光解析を行わなかった場合のものに比べて激

減していることが分かる。このことは、磁化回転後、 /';m=Oの遷移に対応する電

流密度ベクトルの向きに変化が生じ、放射X線の偏光状態が変化したため、 π

偏光の核共鳴散乱成分が新たに生じていることを意味しており、第 3章の理論

11 10n5のうFイムディレイはパルス磁場の立ちよがりが瞬間的ではないことか

ら生じていると考えられる。

12 偏光アナライザーにはSi (840)を利用した。この反射面の、 144KeVの波長に対するブ

ラッグ角は、ほぽ45・となっており、入射X線の肉、 σ偏光成分のみを反射できるよ

うになっている。
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で予想された現象11が実際に起きていることが示されたといえる。
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図9・7 核共鳴線の偏光状態の時間的変化

(a) :Hcのみ印加し、 Si(840)の前後に積出器を配置して観，則 した時間スベク トル

(b) :Hpを時刻toで印加し、 Si(840)の前後に検出器を配置して観測した時間スベク トル
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9.5 実験結果のまとめ

散乱体に高速の磁化特性を持つ反強磁性休57FeB03を利用し、初期励起とし

てLlm=Oの遷移を励起した後、内部磁場の向きを高速回転させた場合の核共鳴前

方散乱の時間スペクトルを観測した。180。、90'の内部磁場の回転後の時間ス

ペクトルには、磁場回転後の許容な遷移に対応する量子うなりが再現されるこ

とが観測|できた。また、 180。スイツチの場合には、第3章の理論を基に予想さ

れた反転時主IJに依存した核共鳴線の波形変化が観測できた。 90。スイッチの場

合にも、理論で予想されたX線の偏光状態の変化が観測された。

参考文献

/1/ S K i kuta ; Hyperf i ne I nteract i on 90 (1 994) 335 

/2/ Y V. Kaga円;Hyperfine Jnteraction 90(1994)287 
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第 10章今後の展望

本研究では.散苦L休が磁場変調下にある場合の核共鳴散乱の時間発展過程が翻ベら

れ、そのような研究を行う際の実接手法が確立された.そこで畳後に.本研究で得られ

た実験結果を踏まえ、今後の展開として、どのような実験が可能であるのか簡単に考察

することにした。

1 0.1 展望、及び応用実験

①核共鳴散乱によるスト ロボトポグラフの観測

線源に大強度で指向性の高い放射光を利用し、反強磁↑生単結品等に純核ブ

ラッグ反射させることにより、核共鳴散乱線によるX線トポグラフの観察が可

能になる。ところで、核共鳴散乱は、本質的に磁気散乱であるため、得られる

トポグラフの像は、磁1生体の磁気的構造(磁化の向き空間的分布、磁歪など)を

反映したものとなり、電子散乱による通常のX線トポグラフでは得られない情

報を得ることができる。核共鳴散乱線によるトポグラフは、 1994年、

C.K.Suzukiにより、 57Feを富化した完全性の非常に良い反強磁性体へマヲイ ト

単結晶/1/の純核ブラッグ反射面!日ー57Fe203(777))を利用し、患初の1量影がな

された.この実験では、定常的な磁場の印加による結品の磁歪の変化を反映し

た像が観測されている。!2/高周波磁場が印加され、磁気弾1生波が共鳴励起され

た57FeB03単結晶l立、平板モードの一つに対応した共鳴変形が生じる。 第8:;主

で説明した実験で得られたトポグラフには、二次元的なパヲーンを持つ像のコ

ントラストが、 En加磁湯の二倍の周期 (4.5MHz)で反転することが示された。こ

の像の変化の周期はかなり高速で、 57Feの崩壊時間が144nsあるのに対し、コ ン

トラストの反転までに要する時間は、 105ns程度となっている。つまり、高周，皮

磁場印加により、核の崩壊中に結晶の完全性が大きく変化するような状況が実

現されている。そこで、第 B章での実験で、フラッグ反射面を57FeB03単結晶の

純核ブラッグ反射面に選び、核共鳴散乱線による y線によるストロボトポグラ
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フを娠影した場合、 y線の寿命を反映したトポグラフの像を得ることが可能で

あると考えられる。この実験は、電子散乱により得られるトポグラフの像との

比較からも非常に興味深い実験であると思われる。 1

② X線干渉計による磁場変調がある場合の核共鳴散乱の研究

第 9主主で説明した実験の肉、 180。パルス磁場回転の実験では、 j!'f動に

よる励起準位のサブレベル問の粒子占有率の変化に起因して、スイッチ時刻to

に依存した時間スペクトルの変化を観測することに成功 した。 しかし、この実

験では、単一の散乱休中の核から再放射されるX線の電場成分のこ乗を観測し

ているため、電場振幅の符号の変化まで含めた、詳しい位相情報を得ることは

できない。一方、放射光を利用した核共鳴散乱実験で、 X線干渉計を利用する

と、電場振幅の符号の反転まで含めたより詳しい研究が可能となり、 /3/また、

従来のX線干渉計の実験では不可能であった時間スペクトルによる干渉現象の

実時間追跡も可能となる。/4/例えば、 X線干渉計の光路に本実験で使用した

57FeB03や高速の磁化回転が可能な強磁性体膜などを婦人し、パルス磁場回転を

行わせることで磁場による位相変調現象を詳しく調べることが可能になると考

えられる。2図 10.1には、この実験の概念図を示す。

l 結品の形状が時間に依存して変形(ただし、動力学的理論は成り立つものとする。)して

いる場合に、放射光のパルス X線を結晶が吸収したとすると、結品中に動力学的理論に

より説明される結晶場が生じる。この時、電子散舌Lによるトポグラフの像は、瞬間的で

あるため.回折X線強度は.瞬間的な結品性のみを反映する. 方、被共鳴散乱の場合

は、崩犠時間を反映して、 o初に結晶中に存在していた結晶場が必ずしもそのまま維持

されないと予想される.著者の知る限り.この時間に依存する結品場の変化が数学的に

どのような形で表現されるか明らかにはされていない。 (この点が明らかになると 第 8

章での磁気弾性波励起時の核共哨散乱の回折強度の増加の原因が明らかになるかもしれ

ない。また、反強磁性単結晶による放射光からの綴共鳴散舌L線の分光で、より強い強度

を取り出す方法として、積極的に磁気弾性波による結晶変形を利用するための椴拠が得

られるかもしれない。)

X線干渉計の実験では、光路に薄いSi板等を挿入し、回転させることで厚さを変化させ、

2つのパスのX線の電場に位相変化を与えることが多い。これに対し、磁気的に位相を

変化させるような実験は、これまであまり考えられてこなかった。この点からもこの実

験は興味がもたれる。
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図 10 1 磁場変調がある場合の核共鳴散乱線特性のX線干渉計による追跡

③パルスレーザー照射による磁性体の内部磁場の緩和過程の研究

本実験では、外部娯動を磁気的に引き起こす実験をおこなっているが、超

微細構造は、熱的にも変化を与えることが可能である。 f91Jえば、外部からパル

スレーザーを印加して、強磁性薄膜等に照射し、瞬間的に相転移温度近傍まで

温度変化を与えられれば、その後の緩和過程における超微細構造ノTラメーヲ (1寺

に内部磁場の強度)の時間的変化をメスパウア一時間スベクトルで実時間観測で

きるかもしれない。 3

3 緩和時間が長い場合には、測定時間の関係から実験は函鍵となるが、緩和時間が10μs程

度の現象であれば、パルスレ ザーと入射X線パルスとのヲイミングを放射光の基準信

号を分周してとる二とで実験可能であると考えられる。
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