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第 1章 序論

1.1本研究の目的と論文の構成

絶縁性結晶中に陽電子を入射すると､多くの場合､電子との束縛状態であるポジ トロニ

ウムが生成する [113】Cポジ トロニウムは､圏子と正孔の末節状態である励起子の､正子L

を粉髄子に置き換えたものであり､励起子の ｢同位元軌 と見なすことができる｡このよ

うな､結晶中の束縛状態は､大変興味深い研究対象である｡

とりわけ､ポジ トロニウムの研究がユニー//なのは､陵fti子消波 2光子伺榔娼測定法

[4.51により､その遊動丑分布が測定できることである｡このことは､ポジトロニウムの波

軌拶】数の情報が直接得られることを斎味している丘

しかしながら､2光子角相関法によるポジト｡ニr17ムの研究は､広く'(-T才フれているとは

言えない｡それは､2光子角相関装虻､特に2次元装正が複雑で高価であるため､あまり

普及していないことが最大の1,i姻 である｡本研究の目的の 1つは､新方式の位鑑敏感./命

検出器を用いて･手軽でしかも有性誰な2次元角非IF娼装置を併発することである｡第2革

において､位Lg敏感 γ線検出器の仕組みを中心に､新しい2次元角相鎚】装置全体の快挙を

鋭明する｡また･データの解析方法や､装置の性能評価について述べる 【6･910

本研究のもう1つのEl的は､この新しい2次元角相関裟檻を用いて.絶縁性結晶中の,･JI

ジトロ二ウム状態を研究することである.2次元角相関測定は､従来の ユ次元測定に比べ

て､運動丑分布の微妙な構造に非常に敏感であるヨこのため､ 1次元珊定では不可能だっ

た･ポジトロニウムの連動虫分布やその温度変化の詳細な研究が可能になった｡

那3草では､低温におけるアルカリハ=/イ ド (KT,lくCl)の2次 71:角相関の測定結果を

まとめる｡Kは よぴKC】中のポジ トロニウムは､低温では非局在状聴 (プロソホ状態)

にあることが知られているが,その波軌関数の構造を2次元内相l美性 で調べた｡本研究の

2次元かrl定で初めて観測した､幾つかの弱いピークの強度測定の結果をもとに,ポジトロ

ニウムの波動関数の特巣性について謎輪する｡また､冊軸な近似による理論計諒も行い､

実験結果と比較､検討する r10.日｣｡

第4草では･スピンクロスオーバー錯蟻,rFebt･Z)bl(BFl)2及び LZ'lb)Ly_)ヨ】(BZTl)2の2次

元角相関を測定結果をまとめ､ポジトロニウムの漣動放分布の温度変化について述べる

これらの錯塩の場電子寿命測定では､他の測定法では観測されていない特兆な温Jip変(とが

兄いだされているが､,ポジトロニウムの遊動丑分布を2次元[fJiEl楳】で測定することにより

その原因を探ることが目的である.測艇の結果は､今まで報告されていない局所的な構造

変IEを示唆 してお り､それについて談論する [7.121｡
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なお､本章の残 りの部分では､本研究の主な測定法である,hL屯子消滅2光子角佃開法

の原理を簡単にまとめ､本研究の主役である闇体中のポジトロニrL/ムの基礎知縦について

述べる｡

また､付線では､非局在ポジトロ二rL7ムのスペク トル関数を､商分解徒の1次元角相関

測定の結果をもとに､超勤最の側面から定見的に調べる新しい解析法について述べる】ポ

ジトロニウムーフォノン相互作用を考慮 して､自己エネルギーの鼓低次の近似で求めたス

ペクトル関数をもとに､ポジトロニウムの連動丑分布の温度依存性を理論的に記述する｡

水晶とフッ化マグネソウムの1次元角相関データに適用して､この理論の妥当性を示すと

ともに､フッ化マグネシウムの運動量分布の室温以上での炎許な広がりを議論する Ll恥

1.2陽電子消滅2光子角相関法

喝子の反粒子である瞭電子は.物質中の電子と対消滅を超こし,エネノレギ-や運動量な

どの保存則を満たしながら,光子 (γ線)に変換されるCこの･y線を検出して,物質の様々

な性質を那べる実験法を,陽電子消滅法と呼ぶ 【14117】｡

図 11に.屯子 鱗屯子対の.1光子.2光子,3光子消滅に称するファインマン･ダ

イヤグラムを示す.エネルギーと運動量を同時に保存しなければならないため,1光子消

滅を起こすには,反映逓動丑を吸収する粒子が必姿であり,この過程が起こる確率は極め

て小さい｡また,ダイヤ//ラムで相互作用点が 1点つけ加T>ると,その消滅過程の断面積

紘,微細純近因7･α=e:/hc=1/137 (e.電子の電軌 C 光速風 h Dn.ac定数)

の因子が乗ぜられるため,3光子消滅の断面横も,2光子消滅のそれに比べて十分小さい｡

よって.電+ 陽宅子対消滅の多くが,2光子消耗である｡この2光子消滅によって生じ

た,2本のγ線のなす1JI7度分布を測定する実験法を,2光子角相riJ(_Angu)∂rGorrelatlOn

orAnmhJa加.-BE,dlaいon略してACAR)故といい,DeBelledetLl等の芙鞍 14.5｣以来,

駿?li子消滅法の中で中心的役割を果たしている｡

2光子消滅で生じた,2本のγ線の間の角度は,エネルギーと運動丑の保存則で決まる,

いま.図 12のように,全超勤蚤 i)を持つ髄子 ･似電子対が消滅 して,運動丑 T,.,]7三
の2本のγ鰍 こなったとする｡j･を声1に平行な成分I方 と垂直な成分I-1に分けて,エネ

ルギーと連動丑の保存の式を立てると,

cI'.十CP=-J(2m )!cJ.I/C=

pl-P?COSC=p

p:sinO=p⊥

l

【ソ
T

3

となる.ただし, mは紙子の静止質軌 CはI-,1とI-,=の間の角の 180oからのずれを表すC

(I1).(12).(13)式から,I)いPコをIFLは し,

(2m)c≡≫p:/2(2"7) (1A)

の仮定を用いると,

〝ー = mCO (C≪ 1) (15)
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令e十'b'H C̀)班
図 日 (a)1光子､O))2光子､(C)3光子消軌 こ対する

ファインマン ダイヤグラム

p p⊥ p2

図 1ー2･2光子角相関の原稚臥 (実院は､0- 10mr～)LL～ 05')

4

が得られる｡すなわち,Cを測定すればp_を知ることができる｡これが,2光子角相関

法の原理である｡ちなみに.物質中での消滅時の電子 ･陽昭子･対の全逓取掛 ま.たかだか

102mcのオーダ-なので,(14)の仮定は:正しく.Cは数 】Omrtld～05●という非常に狭

い角度範囲になる.

ACARの測定装鑑としては･I-,lの特定方向-の投影を測定する1次元装置が広く用い

られている.l次元装置は,図 13のようなものである｡検出器は屈のy方向に十分長い｡

2つの長いγ線検出雑のうち一方を,y軸に垂直な方向に畝小角ステップでずらしながら.

両方のγ線検出器のRilで同時に検出された事象の数を記録することによって,1次元の遊

動最分布を求める｡このようにして'fTfられたデータを (1次元)角相関曲線 (1D.ACAR)

というC得られる角相関曲線N.D(P:)と･範子 馴 庄子対の運軌丘分布関数 p(p.,I,,,P__)

との関係は,次式で与えられる

N.D(p_･)-EEp(p"pJ,P=)dp∫dp, (1a)

しかし･1次元装置では,(16)式で7,かるように.運動鼓分117のy方向を積分している

ので,超勤最分布の見方性や細かな凹凸がならされてしまう=そこで藤原等紘,図 14の

ような直交するスリットを組み合わせた系を考案した IltS.19に この瓢定で結y方向が可

動なので,スリット幅が十分狭ければ.得られる括鰍 も (16)式の右辺で,y方向を梢分

しないで, p:=0を指定した,

仁 p(p,,p,Hp=-o)dp. (,7)

である｡

このスリット系で,Z軸方向にもスリyトを可鍬 二十れば,

N｡｡(I,"/,,)I†ニp(p"p..p_･)dI,J (18)

が符らzLる｡このN｡n(/,,,p:)のことを2次元剛 円関 (2D-ACAR)と呼ぶ.2D-ACARの

測定は.原理的には,このような ｢点スリット｣と呼ぶべきスリット系を用いて行うこと

も可能であるが,検出両紙が極めて小さいため,実際に比 国 ▼5のように,2つの位鑑

敏感γ線検出群の間で同時に検出された2本のγ線の入射位笹を記録することによって

∂
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行われている r2010検出面積が点スリットの場合に比べて格段に広いので,測定速度は

飛躍的に (数桁以上)向上した｡

なお､すでに述べたように､1次元､2次元角相関装掛ま､それぞれ､消滅する鮫常子 ･

亀子対の運動丑分布の 1次元､2次元射影である｡このため､3次元の運動量分布を掛る

ためには､様々な方位に試料を回転させて測定する必要がある｡

1.3ポジトロニウム

1.3.1絶縁性固体中のポジ トロニウムの生成

陰電子が固体に入射すると､対消滅する駒に､電子との非弾性散乱やフォノン励起など

によって数 ps桂皮の間に急速に減速する.この減速の鼠径に近い段階でポジ トロニウム

(PS)は生成する｡

陽屯子が絶縁性団体で電子と成績状態を作るには､隣電子のエネ/i,ギーEが

E≧EG-E3 (I9)

を満たさなければならか ､Oここで､EGはバンドギャップ､EBは固体中の Psの束縛エ

ネルギーである｡しかし､

E≧H上r (110)

であると (Eqは屯子の最低励起エネルギ-で､不純物準位などの禁制鞘内の*l立に対応

する)､範子の励起とPsの生成が競合し.また､Psが生成したとしても再び壊れてしま

う可稔性が高い｡このため､電子との最後の非弾性散乱によって､勝屯子のエネルギーが

EG-ER≦E≦Ee. (1ll)

を溝たしたときに Psが生成すると考えられる (Oreモデル)[2LIc (iIDのエネ/L,ギ-

幅をOreギャップという｡OreギャップがfLならば Psは生成せず､正の場合はギャップ

が大きいほどPsができやナい}

一方､陽q!子の減速の過程で励起さzl,た屯子が伝郵 桝こ存在するので.鮒 ヒした陽怒子

でも､そのようなfti千と結合 してPsをつくる可能性がある｡このような生成機11yfをスパ

ー ･モデルという [22)=固体､液体中では､通常,両方の機柿が共存していると考えら

れている｡

1.3.2回体中のポジ トロニウムの消滅

Psは､そのスピン状態によって､1玉状態 ISoのパラポジトロニウム (p-Ps)と3重状
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態3Slのオ/レソポジ トロニウム (o･Ps)の2つに分類される

p-Ps 0-Ps

ll】)=l††)

loo,-去{･↑1,-･↓↑,) 仰 -去 fl↑↓)+I↓↑,, (112,

Il-1)=ltJ)

ここで､l†J)等の うち左の矢印は似範子のスピンの向きを､右の矢印は'ai+のスピンの

向きをあらわすep-PsとoIPsのエネルギーは超微細柵遭分裂だけ異なるが､差は非絹trに

小さく (真空中で841×104eV)化学的性質は同じと考えてよい.通箱の実験粂件では､

その生成率は統計的重みに比例して1 3となる,_

秤屯′iリティの保存則から､pIPsは2γに自己消滅し､O-Psは3･Yに自己消滅する.

3 γ消滅率の方が2γ消滅率より低いので､真空中での平均寿命は､ I)･Psが 125ps.o･Ps

が 142n5で､oIPsの方が3桁長い 〔2礼 このため､固体中ではoIPsの畝範子のほとんど

は自己消滅せず､反対向きのスピンを持ったまわりの'lV子の 1つと2γ消滅してしまう｡

これをピックオフ rpICkom 消滅といい.通常､l司体中のo･Psの寿命は､数百l)Sから数

nsである｡もちろん､1)･Psの一部もビックオフ消滅するが､多くは自己消滅する｡なお.

陶体中では､Psは生成後 10ps程度以内に鮒 ヒすると考えられてお り､寿命の短いE)-Ps

であってi)､熱化してから消滅するとしてよい .

圃体中のPsの情鰍 ま､2光子角相関 (ACAR)法によって詳しく謝べることができるC

いま､P5の波動膜徴 を

三∫一一q'M,(,J.･,I,)-4(Iujp)IS,Mf) (113)

と省くことにする.ここで､少(7..I-p)が空事棚部分 (JJ.,F,はそれぞれ'紀子と陽'L-n子の座臥)､

IS,M3)がスピン部分をあらわす｡このとき､I)-Psの自己約城によるγ線の運動Ji.a密度分

布は (/I.=i,)～

p…(I-,)IIJQ(I-.r-)C一･戸川叫= (..4)

であり､Psの並進遷軌哉分-(17､あるいは波動関数の包括が低 に関するI舟鞄を与える L17L,

10

よって,lD･ACAR 21⊃･ACARを測定することにより､その1次元､2次元射彩を得るこ

とができる｡

ACARには､Psの自己消滅による成分だけでなく､Psのビックオフ消滅による成分と､

陽範子がPsを作らずに直接固体中の電子と消滅した成分が混ざっている｡これ,らの成分

の遵勅壷雀庶分布ほ.それぞれ､

ppd(P)誓JJ,lrJ仰 ,p,(デ)e~L声iAd中 ,･ (1.5,

p･･(戸 )-和JV(F)pP )e-1声'-/AdjIL2 (I16,

であり､およそ闇体中の'['民子の運動竜分布を反映している L24Jeここで､p.は固体範子

の波動関数､,リま状態軌の占有致､VはPsを作らない陽電子の波動関数である,Psの

運動丑の梢報を得るには､こTLらの成分を何らかの方法で取り除(必要がある｡

13_3磁場中のポジトロニウム

Psを磁場中におくと,o･Psのうち Il0)と､pIPslOO)はもはや固有状態でなくなり､

両者の線形結合

I
J｡-『戸川'-岩 ■oo'

1

■-'-不善 l-0'+7寿 po'

が新たな固有状態になる 1251271｡ただし､

y-市 ≡ 二 十 r-坐逆

X

AE (1L9)

で､JJ〃はBohr荘子､△EはPsの微細肌造分裂である｡

通常の磁場では､y≪ 1なので.r十)はo･Psに似た状憶で､卜 )はⅠ)-PRに似た状態で

あるが､loo)の2光子自己消滅率が IIO)の3光+消滅率よりも3桁大きいので､l十)那

2光子自己消滅十る砧率が高くなり､寿命は較若に短くなる.これをPsの磁気クエンチ

ン//効3LLという｡同体中で札 o･Psの寿命は､ピックオフ消滅のためかなり短くなって
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いるJ)で.この効果は真空中ほど野毛ではILt､が,10kC経験の蛋塔で十分に税測できる.

ACARで測定さTLるPsの2光+白己的薮の魚座I..･は､岡持中の=rツタオフ消滅fii

r,.や･持毛子のスピン偏極事Pを考足して､

I =-.L -一旦≒ F _ ,

~ ｢一一｢′｡lり ･｢′

I =- + F_,

｢･-丁圭 Tが 寺 ｢ -t-)-

一一∴ 一 ∴ 一･､

I

F一三iIT市 〔(1-y):0-P)一(1-I)こ(ト タ)】
1

F-=両 手 雪 r(l-y):(1-P)i(1+I)'(I+P)1

ハU

･<

ウ
ー

リJ

d
.

1り

6

ヅ
】

′ヽl

ソヽ】

f>一

ソヽー

ウ
l

ソヽ一

とRすことができる r28,291｡ここで､/.‖ /_はそれ3:れl⊥).ド )の2光子自己榊 戒の

強風 ｢,伽,｢肋はそれぞれ t一･Pq.0-rlsの磁糊0のときの山己消滅率､｢_rr はそれぞ

れl+). -)の自己消滅乳 r_.rL､ほそれぞれ[+).ド )の生成率である 凪 16に､

r〆･.≡i/125ps･1.rd.=1/142ns-I. ｢,｡=1･181.P=0(破軌 03(実#)としたときの

Psの2光 F白と消滅の強度の磁場依存性を示す｡

この性質を利用して､全ACARから､Psの自己消滅成分を取り出すことができる た

だ'し､固体-中の PsLl,､実質上.2光子自己消滅 ｢るか.ビンJ/オフ消滅するしかないU)

で.2光子自己消波強度の相加 (減少)は.ビ ックオフiltj滋強度の同量の叔少 (tC)加)を

ともなうことに往昔する7

1.3.4ポジトロニウムのスピン交換反応

p､が不対電子;=出会う_,スt:lン交換をおこない.-tルソ./くラ変換 が起こる 1301;川,

ここでも.p-Pt<の27自己消滅孝が.〇･PSの3I/El己II'蝿串 ヒり3桁大きいこ1-から､
好命やACAlt.二大きな変ft:が見られる すなわち､0-P¥がJJ･Pさ.こ変換され.その途_''11に

2光子自己消涼するよう.こなる,こ J)ため､o･Pさに対に:･Jていた芳命は短くなり.ミた.

.lCARで魂定言7t,る2光子自己消喝/)孤軍がP;くなる これを.オルソ･バラ諾穐クエン

12

l l l- p-0_3

一､-♂ 1_sa=ト ー 一一--p-0

----"-"[7--"" -

-10 0 10 20

磁場 (kG)

図 16 提唱中でJH'<の2.tl一自己.rl盛の生産の忘窄依丁字性.

｢*.=I/125p-q''･rd.=]/142zt-ql･｢,.≡1n-ql.P=0(板取 0･1(1-和 J)喝含.

E喝})rTP,;二時芯(一の スピンti紬の向き,lr正にした,



テンy効果とい).

もちろん､この効果;こ､スピン交換反応率が十分.こ高いときのみ､牧畜でTのろ.特に国

体中では.磁気クエンチング効果の拳合とIFl'J様.こ､ビックオフ手持演と持合するの?.スピ

ン交掃反応率がど,/クオフ消滅串と比べて小さすぎない甘合のみ持出できる,このことLL

逆に､7r′ノソ ･'iラ変換クエンチング効果が冠体で額首に戦渦され7.だ､Pさと不対電子

〟.波Lb院長の王なりが､十分大きいことを宕喋レている.
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第2章 新方式の陽電子消滅2光子2次元角相

関装置の開発

2.1序論

2.1.1本研究の目的

馬子･陀電子対の 2次元の逐動Jt分布を助走1る2次元角相関注は.1次元角相関法r

比べて運動量分布の領分が 1つ少ないたや､分布の構造や異方性を詳細に卦 くる･)えで､

井有に有用であ る｡しかし､禁足の中伊部分である位旅敦盛γ謀検出器が､神経でホ缶で

あったため.広く普及 しているとはいえない.実存､97年 12月現在､回内に存lfする2

次元角相関装置は､不研究で開発 した賀正を含めて3台のみである,そのたり､簡便､貰

缶で前任WJeの位匿敏感 -/拘検出群をl井I罪し.それを用いた 2次元角相関裳匿を実用化する

ことは､陽電子を用いた物性研究にとってEi'要である.本研究J)目的は､このような新方

式の2次元角相関装置を開発1ることである

2.12従来の位置敏感 γ線検出器

2次元角相関装鑑に用いることのできるは倣敏感 γ線検出器は,以下に述べるような

様々な粂件を済たきねばならない｡

･運動点分解能は.γ線検出船の何故分解能に依存しているコ装置を置く部局の大きさ

や.検出効率にもよるが.511kcVのγ鰍 こ対して,2-3mrn程度の高い馴 Jと分脈'

能が必要である,

･2本の./線対は.あらゆるカ向に出ているが,文節に検出できるのは検出器が澱るわ

ずかな立件角方向のみである.検出器の面博にもよるが.居住面戦うたりのIitるべく

高い検出効率が必要である.

I2つのγ轟の同時計軌における′くyクyラクン:.'をたく希えるため.こ.LOOllく搾 度･JJ

時間分解鮭も要求される.

こziらの灸件を済たし.既に2次元角相関Jj{正:こ用いられている位正敏環γ.埠検出器.二

は･(a)Y称 電子コンパ-タとマ′-チワノヤー.gD2次元比郎 相 [菅 (MWPC)方iql･

5)･a))多検出器方式 16,7).(C)アンガーカメラ方式 【8-tO】がある.



r線-電子コンバー タと MWPC方式

詳し､Pb合金の転 と追抜経の転を 1cm 毘牧のすさに稚み壬ねて.直径 lznn 以 Fの穴

ふ多歌あけたものを γ鼻･悪手コンバータとして用い.その投方に MWPCをfEいたもの

である 個 21(a)事軌 亡鉛コン′く一夕に入ったγ線は光恵領具わる二､･三コン7 トン倣乱

で屯子を飛.･fL,毛子D一計.'i穴.こ飛-L{出る.穴托JJlL件で韻たされていr=,鉛から出てき

た屯子は.気体分子と爺突して分子をイオン化する.こJ>とき生ずる2次電子を Pt)類

rEJにか:了た.A噂で加速し.hlWPC-茸ぷ一1爪VPCrl.疑牧2つの持棲禄格子を組み合

I)せたらのT･.鉛コンバータからの2iX.載7シャrj-が托瞳攻格子7)どの付近t=笑廿)I'7-

tかを.様々な力法で計測 _.γ穀の入射旺tを針事するここの方式は.位置分解転が 1

-2mm 程度C良いが.真正の鮮作と維持.こ逢坂と特損を要し,検出効率も低く､時間分

解能も愁い

多検出器方式

I即 ､鉛のスリットの筏力に.多汝のシンナレーシiI/検H'器 (光鴨子咽は管 (PMT)

にシノチレーク一括品を取り付けたもの)を並べたt,ので (笹1210))参照).どの綾川紙

が出力したかで入射 γ線の位牡が決まる｡この方式は.鉛にあけた穴のサイズで分節臆が

iE紬に決まるのが特徴であるが,狼虻がノくさくて既く,出力が llMllの数だけあ,)て引

子irに裡軌である｡

アンガーカメラ方式

-枚の大きくて詩酌､(1cm 程度)シンチレーター績L訂■(Nillnll))に,多数の Pゝ111を

取り付けたもので 個 121(C)夢蝉),各 P.1日lI)tliノ)のiZi心を様々な方法で計親し,γ純

の入州 立牡を計芽する,この方式は,位政分解隆が ･2-r3m■Tl経度と良く,市振 もされて

いるが.非常.こ高缶 (L対で1倍Ill提痩)である･

2.1.3 本研究で開発 した位置敏感 γ線検出器

近牛.高分解能のlt笹薮感7=屯了tB1'吉昔 日'SIPllT= l tt軟的安田で入手可能と′亡り

l川 ,p･1分ポ薩でシ/ブJ/七時出器が式7+らtしろと )･こ/LIL,IiL12･21】】PS･P･1汀 と/ン

チ./-クーを用いた,X串用あるい;こl'JIT tポジトtlン.エ ミ ション･トモグラフノ

-)用J)位温故惑検出碧の読み;t 既;こI.tくつか行わ7一~いるが.2次元角相関繋芦:こ

18

γ蘇 一電 子 コンパ - ク

図21(a)γ線-電子コン′1-タと MWPC方式｡
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pe),垂や 尋 句 句 rQJl.a.)
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VzITシンチレ-タ

図 21(C) アンガーカメラ方式D

BGOシンチレータ ･アレイ

図2I(d).本研究で開発 した位【迂敏感光雅子噌借管とBGOシンチレ-JL/ アレイ方式⊃

2 0

用いるには.横tll効率や位鑑分解能零に問題があり,そのまま使 うことはできない,本研

究では,それらの検出器を改良し,2次元角相関盤直用の位置敏感γ線検出器の開発を行

った｡

様々なテス トを行った結果 r19,221､PS-PMTに､細い柱状の高密度シンチレータBGO

(BIJGe3012)L23Jのアレイを取り付けたタイプが､2次元角相関用の位鑑敏感検出器とし

て適していることがわかり､このタイプの検出器を採用した L20.21].図 21(d)に開発 し

た模出器の概念図を示す.次節では､この位笹敏感 γ線検LLJ.崇馴こついて詳述する｡



2.2位置敏感 γ線検出器の詳細

2.21検出器の形状

図22に検出雑の構成図を示す｡浜松ホ トニクス昼望R3941さも 有感領域が 60mlrLX

55mm の PS-PMTである｡シンチレーターは.22mmX22mmX15mm のサイズの小

さな柱状の BGO を用い,24mm 馴掛こ25×21個束ね,RTVゴムで PS･PMTに光

学的に横綻隣定した,シンチレーターR;]の酪間には,ンンチレーション光の反射材として

BaS04を挿入し,全件をアルミニウムのカバーで揮った｡各シンチレーター桂の兼面は,

上面が粗面であるのを除いてすべて鏡面である｡検出器のケース内部には,アノー ド及び

ダイノー ド出力のプリアンプが内蔵してある｡

222位置検出の原理

シンチレータ-に入ったγ差別ま.光屯吸収あるいはコンプ トン散乱によって.エネルギ

ーの全部あるいは一部を電子に与える｡この結果生じた荊速紙子が.縫紋体シンチレータ

の亀子を次々に価屯子帯から伝導都に励起し,数多くの昭子と正孔を作る,忠子と正孔が

再結合したとき.バン ドギJrップのエネルギーの光 (シンチレーション光)が山るe光屯

pjk収あるいはコンプ トン散乱によって生ずる高速亨に子は,普辿 シンチレータ-中で､～

olmm軽度で止まるた吟,シンチレーション光はγ線が光屯吸収あるいはコンプ トン散

乱を起こした位樫から出ると考えてよい｡

γ線入射後の､検出器内部の様子を図 23に示す｡シンチレーターの形状が細い柱状で

あるため.シンチレーション光は結晶の側面で反力寸ナる｡このため,光7-のシャワーは,

γ線が BCO の柱のどこに入射したかによらず.柱の下面からまとめて出る｡そこで,

光子のシャワーは.γ線が rどの柱に｣入射したかという脂報を持って,PS･PIVl'rに入

ることになる｡また, γ線のエネルギー (光屯吸収の場合)あるいはその一部 (コンプ ト

ン散乱の場合)紘,特定のエネルギ-を持った T光子の軟lに変換される｡

R3941は,バイアルカリの光電陰嵐 11段のメッシュ状ダイノー ドとl段の反射板

状ダイノー ド,X.Yクロスワイヤーアノー ドで梢成されている 個 23参照),ソンチ

レークからの光子は,PS･PM′rの窓を通って,光屯陰極で吸収さTL,光屯効果によって

衣面から馬子が放Luされる.ダイノー ドには.図2LLのように負の岳屯圧をかけてお り,

光怒陰極からの屯子は)JD速されて,J=/イノー ド去面を衝撃し,ダイノ- ドから複数の2次

'L店子が放出され,る｡これらの2次範子は再び加速され,次のダイノー ドを'dli撃するq

22

底22 検出器の梢成団｡
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このようにして,11段のメッシュ状のダイノー ドと.1段の反射板状のダイノー ドによ

って,2次範子は入射光子の位置の値鞘を保ちながら噌催され,最後に,冗,Yそれぞれ 18･

16本のワイヤーからなる,クロスワイヤーアノー ドで集められる｡ちなみに,本研究で

用いた PS.PMTR3941は-2光子角相弧で2つの信号のコインシデンスをとるため･

反射板状ダイノー ド (最終ダイノー ド)からも出力が取れるようにした,

図2.5(a)に,R3941のX,Yクロスワイヤーアノー ドからの出力の様子を示す〇R3941

は同様の PSIPMl､:兄2486のアノー ド出力を改良したものである(Egl25(b)参照)｡R2486

では,各抵抗鎖の両端から1本ずつ,計4本のLu力があるが,R3941では.端から3番

目のワイヤ-からも出力をとり,引8本になっている｡このような改良を行った理由を以

下で説明する｡

R2486の場合､各抵抗者iの端からのアノー ド馬流は.PSIPMで の基盤上のプリアンプ

で,電圧(言号 (X.,Xコ).(Y.,y!)に変えられ､これらの信号を･

増 謹 および ,,-昔話 (21)

と計静すれば.この E と '7が,2妖花子のシャワーのテ昆荷の韮心をあらわし,シンチ

レーション光の入射位置 x.yに対応 している｡ところが､メッシュ状のダイノ- ドで咽

(喜される2次屯子のシャワーは,PS･PMllの有感領域の矧 こ近い部分では乱れ,'tJtI御 )

恋心が中心方向に移動する｡このことが位置分解能の低下を引き起こす.そこで､有感弧

域の端近くから,もうL本ずつ出力をとり,電圧信号 (XいX三,X"XJ),(i/"y" Y,.yl) を

次式のように計葬することによって､ 2次笹子シャワーの乱れの膨準を減らしている,

(琵董妻妾

Jl',汁:が負のとき､XりY;=0 (J=1.2.3,4) とするb

危==芸;x'=x.;x',･pJyil･. iZp,==ytr;yr,,崇 i

i-音 譜 ′7-号 語

(22)

Y4

Y.iY2Y】

▼

図25(a) R3941のクロスワイヤーアノー ドと抵抗鎖とア/- ド出力こ

ll Y
ll i

l】 l i

】 】 i

3

J J I

l l E

l l l きl l l

X】 x2

図250)) R2486のクロスワイヤーアノー ドと抵抗軌とアノー ド出力コ
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ここで, α,Pは適当に定めるパラメータで,本研究では, α -0･25.p - 03 とした亡 (UI

観的イメ-ジとしては､例えば.光亀子シャワ-が X..Xl付近に分布する場合､PMT

内での光電子シャワーの乱れによって生ずる X,,X.からの出力は無視し､X.と X王

の間のみで.(2ユ)式のような正心済算を行うと考えればよい｡)

また,アノー ドからの信号の和

E,=X.+X.+X,+X･ および E,,-Y.+Y2+y3+yJ (23)

は,入射γ線のエネルギー (光電吸収の場合)あるいはその一部 (コンプ トン散乱の場合)

に比例しているcE.,Evが小さい場合､位置分解能が低下するので､ある一定o)しき

い値を越えた信号のみを採用する｡

2_23位置演算の結果

換出面に垂直にγ線を当てたときの位盤スペクトルを､等高線tg]として示したi'のを図

26に示す｡各ビ-クが.各シンチレータ-柱に対応しており､この図をもとにして､γ

線がどの桂に入射 したかを判断する｡検出憐域の端の部分で､ピークの馴指の線形性がJLF

くなっているが､隣り合う柱間の分脈 まよく､分別能に悪影響を与えないことがわかる

実際の分解能は､25の測定テストの結果から評価する｡

図26 位置スペ//トルの等高み図｡
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2.3 2次元角相関装置全体の概要

本節では､2次元角相関装匿のうち､位笹敏感γ線検出器以外の部分についてまとゆるC

2.31装置全体の構成

図27に装置の全体図を示す｡中央に線狼一試料部があり､両鰍 こ位鑑敏感 γ線検出器

がある｡試料と検出器の間の郎 任は､必要ならば変質可能であるが･現在は､5000.-ll--に

固定してあるC

検出器の一方 個 左側)は水平方向に可動で,もう一･6 (団右側)は垂直方向に''r軌で

ある｡試料には屯磁石で磁場をかけることができる○暢花子線源は試料室の共空系の外に

裟話する｡

計測回路は､ディスクリミネータ､ファース トコインシデンス､ディレイ ･ゲー トジェ

ネ レータ (以上 NIM)､アナログ .デジタルコン′く一夕 (C仙 LAC)､/iソコンからな

る;また､PS-PMT中にはプリアンプが内蔵されている｡図27には示していないが､

敬磁石に流す電流の制札 及び検出器を動かすモーターの制御も･同じ1つのパソコンで

行っている.

232機械部分

水平 垂此可動台を､tg]28に示す (神沖精機魁)○実際の角矧美側 定では･十分な角

度範囲をカバーするために､検出掛 ま広範凶で苗精度に可動であることが必聖であるBま

た､検出獅 らゝの位置m恥 j:､13CO桂の間隔 (24nユー-1ピッチ)によって離散化してお

り､連動畳測定LEを細かくとるためにも､検出器は細かく動かせなくてはならない ･

2つの可軌台は､単に水平 垂直方向に平行移動十るだけでなく､常に検出箸紬;糾 叶の

方を向くように回転する.これにより､池野の角相関渡世につきものの長大なアームを'ZJh

略することができる｡

図29I.=駆軌系システムの概念図を示す｡検出器の灯亘軌にはり/ト シプルモーターを用

いる.このモーターは水平仙 垂拡側U)それぞれに平行移臥 回転移動の計4つあV),水

平側の2つ.垂捌 け),2つをそれぞれ即 軋lパソコンに上り日劇立f凱こ動かすことができ

る｡

検出裕の位置及び回転角度は､サーボモータ-の匝悔 丑で決定する,このために･モ~

クーの同位軸には外周に2-8個スリットの切られたPl盤がつけられている3このスリッ

30

図27 法政の全体臥

31
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ブレーキ′iック

l

)パーシプルモータ-

ブレーキパック

図 2.i(b):垂血FTI勅許,



図2.9･群釣糸システムの概念図

ト部分はフォトマイクロセンサにより検出L,､モーターの回転JLをrfる R菅な分たけモ

ーターが動くと､モータIはプレ-辛/(ックによって即座に止まる一

検出器の位置や回転角度.Pも モーター回転軌 ことりつけられたカクンタ､ノギス.マイ

クロメータによって.チェックすることができる.また.可動範囲を超えると直ちにモー

タが止まるように､リミットスイッチがkAEされている.

図210.=竜転石 (C型電磁石 .郁 ヒ金属工条虫 THR･3)を示す｡笹軌 ま,溝務から

の揚屯子を効率よく試fT.=到適させるため.また､角相関の荘尊依存性を.g促 するための

ものである,最大 L10Aの適確 (60tで 1Lは＼つが可能であり.苗唾閉院 JOmm の場合,

放火 16kGausさFi1度の泣叫がFiられる (図2ll(励位等性)夢.EEl)

聴取装置は､可変此涜定電流屯扱 く常水屯子工菜穀 PADl】0･3OL型)に,出力h!柁

切り替えボ ックス (瀬北金尻工兵封)を組み合わせたもので,GP-lBインタ-フェース

を通じてパソコンにより､̀砿流奴を及び触性切り替えを行うコ

図2.12に欝料宝を示すっ材質は､馬空を保つ外壁はステンレス 304､黙シーJ/'<お

よび武村 ホノーターは無蚊鵜飼魁である｡低温小型冷捕殺 (大阪酸素酸･タライオミニD型)

に取り付けらZ1.､157(鍵盤まで冷却可能である｡温度は､金鉄//ロメルの叔伝対･?測定

し､試Mの近くのボタンヒーターにより制抑する:

葺如床試料部の概略図を図2.13に,1叶 C銀線は､平成 7年 7月現在で 30mC'(I.1Gbq)
のeeNiI(半減期 27年)である 糾 斗重の#空系の外に装着するため､真空を破らず:I

線源の取り外しがEr能である｡線汲からのFbit屯子純は､磁場に巻き付きながら､試料 弓,'の

好さ 一10JLmのベリリウム窓 (これで井守を保っている)を通過して試練に到針 -ら

試糾まX'鞍回折 (ラクエ汲)などによって上向を決吟､試料ホルダーに取り付ける,扶持

の大きさは角相関装髭の分節促:こ大きな彫管を与えるので､検出器一試料方向に細長くす

ら.また､訣杵.こよる消滅γ符の吸収の効果を考ぼして､ (可能な武符については)掩蔽

と向かい合う面を斜桝こカ ットする (垂荘可動検出器側を高くする) 駄14 熊取抱飯は

-10mm である1

線源拭斡部の周辺には.扶持から検出治に向かって放出されるγ乱 それ ら稚軌 二面し

た誰分から放出されるγ穀以外のγAやをできるだけ誉艦するた吟.Fgさ50mm り鉛J)コ

リメーターがFLaかきしている.さらにその外側;t bt科室全作を鉛で最低卑き120mm待っ

ている.試料とスリット7)(正犯IllJ緑を耗羽鮭するため:こ.訳相室全日=が上下拝勅､回だで

きる (図2.lLl参照),
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田2日 ･吉くflr'*蘇扮払拭J

2.3.3計測電子回路部分

まで.2本の γ線の=ノンシデンスには.2つのγ熊検出器の反射板扶最終ダイノー ド

からの信号を用いる.検出缶内の先生にあるフ7-ストプリアンプを通した臥 ディスク

リミスーク (海津製作所 ･Quaddlsl=r▲mlnatDr)でエネルギー薄別を行う,2つのダイノ

ー 7:信号のコインシデンスをとり (応用光研:Fa-LcoLnCldpz)ce 708.5B).これにディ

レイをか.1て､位置滞確を持ったアノー ドは号のゲー ト_,する (ORTEC:Dehv&C抑

gpnera10r ･Il6A) ｡77-ストアTJrン7'からのyイノー -<信号の立ち上がり吋:IJ.

およそ30nsであるが､現在.｢ノノシデノスの分解時間は余裕を持って 1OOn､に設

･J=hしている= (分解時間は､ランダムI,インシデンス.こよる/くックグラウンドを#らすた

り･二は小さい方がよいが､現在の才は;ir100cps巨資)では100 n5で間撃ない.)

位置情報を持っtアノー ド借fTJは.合剤 (1†1)×12=16本あり.検出畿内のtE蟹の

プリアンプを通した復,上述のダイノ ド冊PJをゲー トl=して､.W 変抱きTLる (蛙仲屯

+ 16cl112ビットピークJホール ドAD(､COOfi) ADCはパソコンで制御さZ,.､16日

のf舌骨をイベントモー ドで取り込み､-- ドディスクに記錬するC

2.34実際の測定手順

.試料をホ/レダーにセットしたあとの､測定手折を以 TTに示す｡これらの拙作日.クイッ

クベーシックによるプロ//ラムをJヒらLT-ることにより､パソコンで自動的に'rrわれる｡

1.軌定耐 こすべてをリL,ットする.

2.検出器のスキャンの仕jJ-､dlJ'定時柵､引加磁場茸度を指定十る亡

3 持出芸をEl的の位F-1に捌かす.

1 泣喝をかけて (符歓の泣叫強啓訂魚:).決.吟ら71Vた郵r.喜時間だけ.コイン

シfンスのデータを取り込tJ.

5.3之は びJの和作･1,ー指定し{-すべてJ)検出器仕匠に対して行う_

6.すべて終T)ったら､勅定かの状態.こ蒔す.

Jl



2.4データ解析方法

2次元角相関のデータ解析において､最も禿要な部分は､検出効率の補正である-本章

では､検出効率の求め方を中心に､5つのステップに分けて､イベントモー ドのデータか

ら,最終的な2次元角相脱が得られるまでを説明するa

stepl. 生データから各運動量の総カウントを求める

パソコンに取り込まれたアノー ド信号 (1イベント当たり16個)は､検出許位置およ

び磁場強度ごとに別々のフー/イルにして.イベントモー ドでハー ドディスクに保存されて

いるVイベントごとに､(22)式で (島177,),(島772)を計辞し (1.2は2つのPMTを指

定するインデックス)､鼠26をもとにして作られた2つの検出器のBGO桂のマップ個

215参照)に照らし合わせて､2本のγ線がそれぞれどの住に入ったかを判rrE'する｡ (rg1

215の四角形がBGO桂と1対1対応している｡ (5,77)の値が四角形の中に入らないと

きは.そのイベントは捨てる｡)

こうして､イベントごとに柱の座標 (7日Jt).(/コノユ)が決まり.2つの検出器の位置

も考慮して､2本のγ線の連動丑の2成分 U,.,p,.)が求まる匂全イベン トについて､

U,,.p,)を求め､各運動丑の総カウント

N'U'.,p,) (24)

を求める｡

Step2 デッドタイムを求める

あるコインシデンスイベントを検出してから､次のコインシデンスイベントが検出可能

になるまでの時r剛を lカウント当たりのデッドクイムと呼ぶことにする｡本装逆の場合,

検出器をスキャンするたれ 検出約の位逝により検出カウントが異なる｡このため､iIの

洲定時糾 ま実際の珊御 #rHlから (1カウント当たりのデッドタイム)× (イベント歎)i

(全デッドタイム)を差し引いたものであるn

デッドタイムは､次のようにして求める｡

まず､検出群をスキャンし､試料に照射する陽'範子線の強I鑑を2i曲りに変えて､各位Lu

推位鑑でのコインシデンスカウント CM を記録するQ/,は摘出語M 位置を･川 は脚 注
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図 215 PMrl'Nolに対するBGO拝のマ y プ,

PMTN02に別しても同様のマップがある3



子碑強度を示すb (鮭忘子線強度の変史は､良Siを変えることによって行う.このたり､

洪詩には､角相関スべクト/ノに笹堵依存性がないものを選ぶ,本研究で:i.アルミニウム

多種晶を用いた,)

m=O,a (a>b)とし､Jtのコインシデンスカウント (デ･/ドタイムが 0こ仮定した

ときのコインシデンスカウント)を･C;.とし､ lカラント当たりのデッドタイムを､

T _,すると､各 p f=対して､

C;I-葦 二 - ,-亡 一定 -亡 ま く･25,

が破り立つ__ここで､任言の p .こ対して.共通の kを用いて

C;., 三灯;)

と#けるので､

I I I I A-I

C,i C,. C;.C;.C;p

となる,ニって､

.rli:

l

o C,u=- 1 1

-1 '[●工 .'三/ C-,.'CL

1

11 y軸 C/,

C.♪ ぐ,メ

として.各 p 'こ対してプロγLL.

)
yt .

T+ t

(A-I)∫

てフィッティングすれば､チッL-クノム T が双ミる (こか216 番fEZ)=

4▲l

7

日U

ソヽ】

r}7

(lJ9)

(210)

一度求めたデ ッドタイムは､回輪のJ_,I/ナイングを変えない限り､同yJである,項在の

セッティングでは･T=]07xlOI卓eC/Pulとeである

Step3.各シンチレーター柱の検出効率を求める

各注の検出効率は.検出皆をスキャンして加定するここを利用して求める,

いま､ある検出器位正で､P刈TN0.1の任官の轄 Pと恥ITNo_2の蛙 P..-=入ったコ

インシデンスカウントがNlであ-'たこするっ次に.PれrTNo_2が移動し､hq;こPl王;ゎっ

た場所に別の隻 P2がきて.同じ裁定時FFlで (デ yrタイムも考鮭 して)PとJ,亡のコイン

シデンスカウン '-那.Tもであったとする｡このとき､ :(.:N,が桂 Plと桂P:の相卵 1な

検出効率である (図217さ甲).

これを,あらA)る蛙の組み合わせに対して行い､ある lつの柱を韮準:=した.Tペての

注の相対的な検出効率

C"l(I,J) (土日)

が求まる.l･=).2 はPMTの爺号､I,ノ ははの位駅を衣す｡例を図 2)Sに示う Jn述

部の柱の効率が中央弧よりい 'f十■i'.小､のは､l'Mrrの光能面の量子効超が､ETl央卸しりt,

rbl辺部で高めに作られているためである′

Step4 検出器の形状による幾何学的重率を含めた検出効率を求める

SLer)3で求めた､シンチレーター接の効串の絹をとることで.対応する運動Jhr=対1

る効率が求まるが､検出器,の形状に たる鮎何■郎勺な即 キ計放電率を考畦しなければ/こらな

い.具体的には.以下の よう/i:和をとり.各検出器位把での運動意に対する検出幼名

5'(p.,I,,),_J-∑ cl(/J.)LL:-(J三,J:) (･212)
∫.∫,〟.

がiK至る (〝･,,.)が検出器Iを正をfそし･恥二､p. p,を与えるようなすべての

(/J../二Jコ)のq･ニ対してとる.同2191こ検TtL.苫!･収 科を挟んで正反榔 こある琴C,ADC'

の垣を示す丘
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図 219 検ttl器の形状を考慮 した検出効率 C'(p..pv)帆"の仇

Step5 検出器のスキャンを考慮した検出効率を求める

本法燈の場合､検出器のスキャンによる幾何学的重率も考慮しなければならないBこの

とき､検出器位置によってデッドタイム Tが異なるので､それも考慮して..rk終的な運

動丑に対する検出効率

EU,..p,)=∑3'(/,.,p,)(M,(ll7N(叫) (213)

が求まる｡N,M.)は検出器位置 (,",I,)における全コインシデンスカウン トを寂し､和は

すべての検出器位隈に対してとるC図220に最終的な検出効率の例を示す a

Step6. 最終的な2次元角相関を求める

段珠に､生のカウントを検出効率で割れば､2次元角相関が得られる｡

〟′(仏,〝γ)

'̂U'xJ',)=~両
(214)



図220 放終的な検出効率 E(I,‥〝,)の飢

i

2.5性能評価

装世の性能評価のために､測定テス トを兼ねて､低音鼠におけるヨウ化カリウム (KI)

の2次元角相隣】測定を行った8本節ではその結果について述べるa

l次7C角相関測定によって､アルカ1)ハライ ド中にポジトロニウムが生成することが知

られている L241g梓に､低温においては､JIl相関曲線の p=0付近に､非局在状態のポ

ジトロニウムによる鋭いピークができるコこのピークの幅は､本姓正の分解能と比べてか

なり狭いので､装俊の分節能の定塵的なテス トには､大変都合がよい｡

測定テス トの紙料としては､このアルカリ-ライ ドのうちで,愚もポジ トロニウム強度

が大きいヨウ化カリウム (Jく1)を採用した｡試料の幅は､･2mm とし､温度は ILLK にし

た｡

図221に lLIKにおける KTの2次元角相関を示す,1mradは 1xl0㌦Zcに相当す

る｡結晶の rOOll軸を､角相関の積分方向 僻 村一検出器軸方向)にあわせた｡線紋は､

30mC1(11Cbq)の22Naを使用し､】2kG,luSSの磁場下で測定したC稔カウントは､2

×】OTである｡

p=0付近のど-クの幅から､装檻全体の運動具分解能は､Ijx101〝C(=014au)

であった (m ･花子の綿止質丑､C 光速､mc=137au)｡試料一検出器,聞距離を 10m

にすれば (現在は t5m)､OGXIO3mcになると予想される;試料のサイズによる効果を

差し引けば､ Lつの位置敏感γ線検出経の位鑑分解能は､2.7mm と見積もられるC

次に,検出効率は､毎秒平均～70カウントであった (～24cJ)S/rnCl)っこれは､

本装延と同じセットアップ (rE)じ線源､同じ試料一線蔽開拒搬)にして､検出器を高分解

能のアンガーカメラにした場合の.約 1/ i0である｡しかし､本装燈の検出器の面積が､

アンガ-カメラの1/50以下であることを考えれば.糾正面碩当たりの検出効率は､か

なり高いことがわかる｡本g<選の検出器はシンプルでコンパク トであり､これらを襟歌個

並べることによって､ア ンガーカメラ姫の検出効率が得られることが期待さTLる.

測定テストとして､室温におけるIqの2次元角相rilも-Ilb促 した,77,-巣を図 222に示す_

同じ試料にもかかわらず､Eg)22ユの低温 (lLIK)の場合と非:r;･'.に鵜なる超勤故分布を示

している｡これは､低Tiiでは非局在の-/ロyホ状憶にとして存在しているポジトロニウム

が､室温では自己捕碓されて局在するため.連動Li分布の幅が広くなることに対応してい

る｡

二の測定テストの結果から73かるように､本研究で開発した2次元角帽Z第儀 進は､ポジ

トロニウムの連動晶分L桁の研究に非常に有用であることがわかる.

51





参考文献

Ll]氏Grove,KLee,VPerez･.～lelldezalldJSPerl工ldeNucllnsLrandMothlnPhys

Res89(1970)257

[2】C BLlm,DCllu,LKaufman,V.Perez･Mende之andJSpeI･1ndc IJIEETmns

Nuc】ScINS･21(】974)85

[3】A PJe,1VOllS,D W TowzlSend,N LFord,ttKult.A AManuel.0.FISCher.1VI

Pet冶rrEEETral1SNucISc)NS･25(1978日64

[41AAMaDttellnPoslETOJ7SoLdSEBte鞠 ′sLcs,edW Bran(ltaJユdA D叫)aSqmer

(North･llloLJalld.1983)p581.

15JADe】Guerra,A_Ban(leuLDl.lu ConLl.GDePascallS.PMalれ-10.Vpelol･-MendeY･

andCR122.0 1EElrllransNucIScINS-37(1990)817

lGISl〕elko lllPosJtmnSoムdS由tePllySJCS.edW t3randLandA DupasqLuet

(North-HoHan⊂い 983)pG4

[7]谷川庄一郎 似範子計測の科学､日本7イソ トープ協会編 (丸善.】99:n Tつ33

r811I0 A且gerRevScllnsLr29(1958)27

L91M D Short.NuclfnsLan(IMeLhlnPhysRes221(1984)142

【101RNWesL.JMayersandPAWalkersJPhysE14(1981)LI78

LlllH 比ume,SMuramaLstlandM llda lEEErrransNucIScINS-33(1986)359

[121JM Poulsen,aVerbenLandFFronLera NucllostandMeLhlnPhysResA

310(1991)398

I)3】ZHe.̂ JBHd.I)RamsdenatldYMeng ConrerenceRecol,dorLhc)9921Er三E

NLIC)cflrSclenCeSyml)osltlm.lnllMedlCalTmllgl岬 Cor)lerenccl29

llLI】H Uclllda.rl'YalllaさhlhLM 】Ld(Ian(ISMLLramaLsu･1LTEJnlrdllSNuclSci

NS133(1986)464

L151AJB･ld.H Zhonh,an(ID R'lmSden Nucll一一sL 肘1(1Meい1･lllJhysliesA3】0

(1991)332

日61CJHEt･1ey,ドHZlrl･lSOn,J1-ILLLl)tOlldndK PZIOCk NucllnsL <1n(1MeLhln

PhySResA276(1989)340

日7lAaBlrd･川(ll)Ra.rlS〔LezINucllnsti"-(lMeth"lPl-y5ResA299(柑90)480

t181H SalLo,Y NilgaShLmaan(lTHyodo MaLerl.llScLenCeForumvol105-110

(1992日967

[19】YNabraLaJldT Hyodo NucllnsLan(lMethl･1PhysResA319(199′l)285

54

r20｣Y NflgaJ.H SaltO.THyodo,H UchldaaJldrrOITlura MaLcrlalSclenCeForum

vol175-178(1995)97ユ

r211YNagat.H Sa･tD,Tlwata.YNagashlma.THyodo,H Uch■daandy.Omur･a

NucIInstrandMeth川 PhysResA378(1996)629.

I221永井廓介 ･東京大学､修士論文 (1995)

123]SSdkaEruChlandTRyuoh JapaneseJournalorOJ)trOmCS4(1985)49

Ⅰ241aKasal,rrHyodoandK FujLV.･artlJPhysS∝ Jap,lrl57(1988)329



第3章 アルカリハライ ド中の非局在ポジトロ

ニウムの波動関数

3.1序論

3.1.1アルカリハライ ド中のポジトロニウム

ポジトロニウム (Ps);-主､l三とん_フナべてのアルカリ-ライ 1'中で生成する tl･JIJPs
:1鼠定子の同位元葵と見なせるが､有功買足の相 遭.こよr).両者の性質は若干畏なる.千

なわも.持電子の,(ン'<質iが正孔のそれ⊥l)軽いため.Pさの方が鹿起子よりも結晶中

を軌きゃ丁 い.実臥 7′ノカリ-ライ ド中の励丘7-の茶庭状態が自己束縛状態なの:こ対し

て､Psの巷合､NaCl型結晶のNaFL51.NaCLL引.Nal∋r161.Nat171KC)(8),KRrl･-･).Kl

l7).RbC116仲 では非局在 (7'ロノホ)状態がま駐状態である さら.二､二7レらのアJ/1J

リハラ/ ドにおいては､温度を汝十 Kより巧瓜慨に上げると､Psが非局在状態から自己

東沖状糎へ転移することも知られている Ld)

Psが低温で非局在状態にいること托､1D･ACARの測定で､避軌丘i)=0 の位虻と､

Fc,t瓜の逆格子点に対応する位位に､鋭いビ-クの械机に上って稀隠された (図31の低は't

のデータ参frl)L4】BPsの自己消滅によるγ線の運軌倣分1rH1､I32で述べた⊥うに､

J和 )-∑〝.LIQ.(r-,,-)er" dlrL: (31,

であ.)､ID-ACARはその l次元射影である.ここで. 〟.4.(r-,,r-,)は､それぞれ Ps牧場

･の占有確率と鼓動開放でちる｡並進波奴ベクトルが k-の非Jn在 Psの波動関叫 (r-.i,)

は鮎品の対称性を持っているので･その屯7･映稚Tovp,l叩 amPhtudeち(i.rL);と逆位

イ･ベクトル G に関_て､

≠;(i.7)cl∑"a(A-)erh dリ (i12)

と馬脚すること.ができるTPさに消1三時:こ.I-.}即としているので.低温ではPsのエネルギー

バンドの宜にいると近以r-て JtI-0.,と1-iLだ､P･J)連動JL分有;i･
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9750fく以下で見られる鋭いピーク!よjr･局在状態のPsの存在を示してし､る｡

約 60K以上で･:上､Pさはtl己L.,.拷 (局在)状蓉:こTJ}る



p(p)-享抑 7,6(A-)r:SE叶6-∑l〃6(0)l'8声応 (33)G

となる｡従って､非局在 Psに対するACARは､i)=0 と ike の位置に硯いど-ク(Ps

ピーク)を持つことがわかる.Ij=0に対応するピークをセンターピーク､♪=6 に対

応するど-クをサテライ トピークと呼ぶQ

なお､本研究の対象ではないが､室温でのアルカリハライ ド中のPsは局在している (自

己束縛状態)｡このとき Psは､位置と運動丑の不確定性関係によって決まる､幅の広い

運動量分布を持つ (図 31の室温のデータ参照)｡また､Psは局在していて結晶の周iyl

場を見ていないので､ACARスペク トルにはサテライ トピークは現れない｡

3.1.2これまでの研究

非局在Psの淡軌関数の情報は､(38)式からわかるように､センターピークとサテライ

トピークの強度を測定することによって得ることができる 【9】,KasalとFuJIWRrnは､

低温におけるKrの lD･ACARを判定し､センターピークと逆格子点(200)に対応する運動

鼓のサテライ トピークの相対頻度比 (L5 1)を求ゆた 【7】｡この際､彼等は NaIと

Klについて､奇数指数の逆格子点 ((111),(311))に対応するピークが検出できなかった

と報告している (図 32参照)｡このことは.結晶の周期性を考えると不思識なことであ

る｡

NaFや KC】のように陽イオンと陰イオンの電子配置が同じ場合には､両者の花子分布

は似ており､結果として,X線回折の布教指数q)回折ビー//ぎ引糾数指数のそれに比べて大

変弱くなっている r10に しかるに､NaIや KIのように陰イオンの,bが似イオ/より退か

に大きい場合､X線回折の奇数指数のピークは､偶数指数に比べていくぷん弱いがかなり

の強度をもっている｡Psの波gl)欄 数は､イオンの作るポテンシャルによって決まるため､

X線回折の場合と同様に､N,IFや Klに対しては奇数指数のサテライ トピークが観測でき

ていいはずである.逆に､織洲できなかったという実験結果は､大きさの興/Lihる似イオン

と陰イオンを Psが区別LTず､N.rlC】型結晶をあたかも格子定紋が半分の単純立方型結dJJ

のように見なしていることを示しているコ

この興味深い実験部実を祝明するために､故近､ZhallgとSongは励起子の計井で用い

ている､exL帥ded･仰1位をFTlいて 11日 2】､NTlF.NaCJ.KClqlの非JJJ在 Psの波動関数を

計第 し､ID･ACARにおけるt=1-ク強度を求めた Il恥

彼懲は､結晶中のPsU)Haml)Lonlanを､
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H=H-+Jl'+H-I

H-一拝 ･｡-(r-･)･V-(r-I)

H---1A2-V,o"(r-.)2ー
eLH'J=-

iJ=.-F.1

(34)

(35)

(36)

(37)

としたDここで､HL,〟~はそれぞれ Psの昭子､陽範子の結晶場中の Hamlltor11an､

H-は両者の相互作用､(/.0,.はイオンによるクーロンポテンシャル 偶 子と隙取子では逆

符号).V,Fは結晶電子に対する交換相関相互作用を局所密度近似によって⊥体ポテンシ

ヤル(としたものである｡波軌関数を.

W･.r-P,-;cr㌢･E=O,LlG･(,-I-i,-妄 (甲巾点(,-･,,GF(,伽 L･貞(,-I,)G･(,-i-i)

(38)

のように展開して､全 日.1m日LonltLJl(H)を対角化し､得られ･た波動関数のoverlap

amptltudeを(32)式に従ってFoLH.ler変換して､PSピーク強度を引算した｡(38)式は､Ps

の波動関数の陽電子 花子部分をともにnoaL日.gCaL･SSla･.即!激G,で近似し､結晶電子の

波動関数pdRで電子部分を直交化したものを品庇として展liけ ることを意味しているCこ

こで､〝LSまイオンの 1旬云17状態.i,Rは格7-べクトJL,である｡

この方桂によって.奇数指数のサテライ トピーク銀度は､嫉悦できるほど小さいという

結果がえられた (宍 31参蛸)｡しかし､この計罪が､Psの波野個 数をtEしく計罪して

いることを確かめるには､偶放指数のピーク強度比の実験結巣も説明できなければならな

いが､それについては,定数的には純かめられていない,とい うのは､茨験データがある

のはKtだけで､Zllang.Songが行った計昇にはそれが含まれていないためである

313本研究の目的と内容

本研究では//.hflllgとSongによる.汁第結果 L131を文教と比べるために､KCLの Psピ

ーク強度を21)-ACARを用いて測定した｡ユ-2で述べたように､2次元測定は､ 1次元測

定に比べて､観洲する迎勤養分1Fの積分が lつ少なく､このため､ど-I/強度の詳細な制
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'G;二ははるかに有利である.

同様の測定を､ポジトロニウム収iiiの良も揃いKIについても行った=その詰果.l次

元刺客ではわからなかった,Psの渡tb関数の特異性がさらに明らかになったので､書手述

1るさ

また.これらの興味深いPs鼓動∽故の性質の起渡を振るため､2種類の簡単な近似を

用いて非局在 Psの鼓動開放を計斉して Psピークの強度比を求めた.その若菜も実額と

比較､放論する8

J｡
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回3.2.低温におけるKlとNilIの ID･ACAR センターピークと(200)に対応する

jLテライ トピーク (図の 2JT/E1の位置)ii戦渦されているが､

(ill).=対応するピーク (Ei)の Jl/0の位荘)は見えていない. (2畝 rT)irJ虹Jl)
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表 3i mLendc〔1-10n法による11)-ACAltのPsビー'/強度の計昇結米｡

(文献 t131より転職)

3.2実験

3.21測定条件

測定は､第2草で開発した､新方式の位置敏感γ線検出器を用いた2D･ACAR装置で行

った r1414試料の大きさによる効果も含めた トータルの運動盈分解能は､(11×lO3m¢

× (11×10-3mc)であった (m 馬7-の静止質量､C 光速､J77C=137au).これは､

2D･ACARとしてはそれほど高分解能というわけではないが､ピークの強度を測定するの

には十分であるd

KClとKTの試料は､ユタ大から/得た高純度の単結晶ロッドを奨関して作ったb陽電子

が入射する面の面級は20×70rl-In2である｡試料は-リウム冷淡機で冷却した｡温度は

タングステンヒーターに流す電流を PID制御する温度コントローラーを用いて行った｡

KlのiFkL定温度は 15±05Kである｡KClの場合は､約 30K以下では入射阪茂子の嘩射

によって欠陥が生成し､これによってPsの収率が著しく低下する (照射効呆とよぷ)115J

ので､KIと同じ15Kでは測定できない｡30K以上では押射効果がほとんどないので､

KC】は35±05Kで測定した;

試料の方位は､奨閑面にレーザー光をあて､その反射光の方向を観察することによって

2D-ACAR 装置の試料とγ線検出器を結ぶ方位が結晶の く100)軸に平行になるように設

定したCこの設定により､Psの運動畳分布の (100)面-の射影を測定した,

陽範子線源は約 30mC1の22Ni)を用いた｡線源と試料のfE雛は約 10mnlである｡線源

からの暢屯子を､屯軽石による磁場で収束させた｡Krの場合は 125Tにした｡KClの場

合は､ここでも入射陽電子による照射効果を念のために考赦して,Klの場合よりも弱い､

042rIlにした3これは.検出米のスキャンが l巡する間に､照射効兄による形饗をできる

だけ少なくするため､単位時間あたり試料-の似電子FW射蕊を減らすのがEl的である｡

322測定結果

KC】とKlの2D-AĈRの測定結果を､それぞれ厘133(.i)とO))に示す.総カウン ト故は

それぞれ､18×107,22×107である,KCl.K】ともに､逆格子ベクトルの(OOl)射形､

(G∫､G,)-(0,0)(27,/a)と(G.,Gy)-(2,0)(27r/E7)!こ対応する運動塩J･=､鋭いビーJ/が見

えるDここで､Oは面心立方格子の格子定数であるD射影(GA,Gv)のど-//の強度は.

psの運動最分布の(G,,G,..G_)成分のG=にFilする和
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言r,,6(O)F
(39)

をあらわすd

KClと Klの 2D-ACAR の異方性を､それぞれ図 34(a)と0)に示す｡異方性とは､

2D･ACAR の原点 O,.,p,)=(0,0)を中心として半径 q-(p三+p;-)1′:上の分布の平均

N.nth.E.(q)を･2D-ACAR NェD(p.,P.,)から引いたものである

NっD(/),"P,)一N.咽 .(q) (310)

この解析により､生の2D-ACARでは見にくい2D･ACARのわずかな凹凸を親類できる.

アルカリハライ ドの2工)-ACARの異方性は､ほとんどがサテライ トピークによるものであ

り､ピーク以外の幅の広い成分は撃方的である土このため､異方性を見ると､弱いサテラ

イ トピークも碗測できる｡

Klに対しては､(G,.Gy)=(1.1)(2方/a).(2,0)(2/T/0).(2,2)(27r/L7),(3.1)(27,/E7)lこ

対応するピークが観測できた｡(2,2)ビー//は､以前の 1D･ACARの測定では､(2.0)ピー

クと韮なっていたもので､2D-ACjUTLによってはじめて分離が可徒になったっまた､

(1,t),(3,])t=l-クは､1j)･ACARでは弱すぎて見えなかったが､紳かな凸凹に敏感な

2D-ACARによって､はじめて硯珊できた｡一方､KClに対しては､Klとは異なり､

(2,0)以外のピークは誤差の範囲内で観測できなかった｡

縦軸 (強度)は､センターピーク強度で規格化してあるOこの図から.(2.0)ど-クの

(0,0)ピーク (センターピーク)に対する相対強度を求めた｡その他のサテライ トピーク

についても､同様にして相対強度を求めた (図 350))劉 N3)Q図 35(ら)で､lく1.KClの

(1,1)ど-ク位置のまゎりが蒔くなっているのは､(1,1)ピーク(立鑑のそばにある､強度が

大きい(2,0)ピークの裾野の影響であるマ相対強度の結紫を衣32の ｢実験｣ の欄に示す｡

豪 '翳:.I-華 壷
~t-tl

bさ/

風33(a)35Kの KCtの2O-ACA凡
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3.3議論

3.3.1Zha皿g.Songの計算との比較

ZhallgとSong一二よる計斉は､ピーク強度の1次元射影

∑I"a(0月=C.lCL

であるので.栽3_2の2次元射影のデータを依ってを1次元射形を計算した慈父を､賀

3,3のr実軌 の縄に示す8KClに対するZhang.Songによる計算結果 LL3)もr種染(ZS)_

の榊に示す 2/(2,T/a)ピークの強度は､計第低の約 50%であり､実別 荘は計別 Itに比

べてかなり小さかった,

なお､衣33のr実教(KF)｣の鰍 こは､以前の KasalとFLLJlWaraによるK1の ID-̂C.W

の結果 †7Jを示している｡今回の2D･ACARの値から計井した結果は､この ID-ACARの

繕娘と誤差の屯場内で一致してお り.測定iTt互いに無才店であるa

3.3.2ポジ トロニウム波動関数の特徴

lD･ACARの測定結果が塙繍しているとお り.r=､奇故指数のサテライ トピークが大変弱

いことが､さらに定量的にわかった.このことは､アルカリハライ ド中の Psが似イオン

と陰イオンの大きさ､あるいはイオンの放外殻の主立千枚の追いを､ほとんど区別してい

ないことを恵味している

さら:こ姉妹深いことは.KCI.Klに共通して､fr歎積款のサテライ トピークだけではな

く､舛歎指数のサテライ トピークも､(2.0)ピーク以外はとても弱いことである｡このこ

I･は､低温でのアルカリハライドと同性;=非Ja在ポジトロニウムがlf在する水晶の喝合と

兇なっている,水晶の lD･̂CAli渦定は以鰍 こHodge占守 19)によって行われているが､

&次の避格子点に対応するサテライ トピークも.かなりの蝕贋を持つことがわかっていろ｡

一般的.こ.碑拝中の P.Cは.イオン間の隙間に大きな柾や_摂七iをもって分111していると

P,えられる,そzL払 PさのFB.髄子が同じ正範碑の原子綾から斥力を空けること､PSのTit

I-もイTンの苛王子と避けあうこと一二よってイオン内部に入りにくいことから､写易に.qJ.扱

できる∋このため､直観的;二は.-結晶中の非局liP.qの砥T･騒q!+のoverJapamphtude

4(r-.r-)は.レ オン問の耶;).こよ.?て書方成される格71状に分布していると考えられる

NaCJ望遠晶で略イオンと陰イオンのサイズが大きく失なる塔合. rイオン間の麻問.r=上
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って捕成される格子Jは面心立方格+であり (Ed36参呼)､括7･定牡が半分の革1屯立方

格子に近いとはいい蕪く､奇敬括款のサテライ トピークはある程度の簸度をもっていいは

ずである_また､隙間の形状も襟経であるため､水r-.Tlのフーリエ変換である並埴運輸

JL分布にも.水晶の争合のように,様々な高次の成分 (ACARにおける高次のサテライ ト

ピーク)が強く里TLるのが自転であると思73れる.

しかし､アルカリハライ ドにおいては､娘イオンと陰イオンを区別せずに革確立方格子

と見なし､その単純立方格子の周期の正弦波以外に荷周波成分をほとんど持たないことを､

美袋は示している,

3.3.3簡単な理論計算

以上のようなPsの渡如開放の興味深いH:質が､Pさとイオンとのどのような相互作用が

起源となっているのかを議論するため.鮪蝉な近似による計算を2笹原行った一

理論計算 Ⅰ:ポジトロニウム波動関数の電子部分の直交化

他初の方法は､HodgcsA.･rE91が水晶と氷の Psピークの強度を計昇するのに用いた方法

である (鼠 3.6参照) この方掛 ま､Pさの波動開放の電子部分を結晶屯7-の波軌I蒜J散と

直交忙するだけの簡単なものであるt Psが中性であることから､故も粗い近似として.

PSとイオン間のクーロン相互作用は無税している.にもかかわらず､水晶の均釧t.実

崇拝黒をよく再現している

且体約には,直交化した P8の波勤帆故;よ.

?(r-.lr-,)-4.(r-.･F,)-∑p.(r-,)†4.,(,-i,)p:(rld;r (312)

である.ここで､p.11アルカリ-ライ ドの屯7-の波動関取で､KCL.Klに対して Kunz=(161

が計拝したものを用いた±圭た.良(,I.i,)としては これも flodges等と同齢 二股も嶋

い近似として､真空中での鹿底状頬の Psの波動関投

身(r-,.F,)ェ叩卜Iir-,-r-,I) (313)

()･=05Bohrrad.l1) を用いた･-(313)式を(31)に代入してFour･er成分 L,6(0)を計東

レ､(39)の和をとって.2D･AC.W でのピーク強度を'打た
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計算結果を怒3.･2の r理等 I,の榊に不す KCl.K]と't,に,奇故福款に対応するピー

クが大変弱いことは､比較的よく再現 している.しか し,(2.0)(2,T/0)ピークの強度が､

実験丘と比べて1/3-I/4と弱い.また､(2.0)(2,I/0)ビークと(2.2x2汀/a)ピークの強

度比も美章缶とは異なっている.

国体中の P主は周 りの屯子のスクリーニング効果.こよって,その半径が耳空中よりも大

きくなっている.そこで､許 しに).=0358ohrradiJlという世を使って.同様の計算を

行 った;その悪果 も衷 32;=示す 実戟せ Eの一重は少 し向上 したが､なお.

(2､0x2∬/a)ピークの強度は弱い8

理論計算Ⅱ :2次摂動計算

もう1つの方法は.逆に､直交化を行わず.Psとイオンのクーロン相互作用のみを考

えた､郎なる-- トレー近似を行 う;この近似は､Boev.ALrefLeV117】が NaF.NaCl.KCl

中の非局在 psの有効質丑を計井するのに用いた,

まず.HamlJtDnlanを

H-一芸AR-一芸Af一手 -L･L隼言)-e･,(i-i) (3･.ぺ,

とする｡ここで､A-(r-,.r-,)/2lr--7,-r-.･M -2",･〟-〟./2であり･j=er′は Psの

紙範子と馬子に対する結晶Hlz,LポテンシャJl/である

･･′-L･V(弓)-e･,(A-i) '3】5'

を摂動 Hamiltonianとして､Psの波動以】故をJt,とめた｡ ここで. Vは.KL"-i.等 lI6J

による波動関数を用いて計算 した Boev.A∫eEievが 1-さの有効質虫を求めたときは､1次

の摂動で十分であったが､Fyが r-の奇開放であるた桝 二､1次摂動ではサテライ トビ-

クに対応する項が0になってしまう.このため､波動関数の2枚摂動まで計拝した;

非托動の Psの波動開銀は､点空中のそTl.と同じで､

A-〟/m)=n LユeJIJ～/",) (･116)

とかける三二二で.flは全系の体積で､いl/m)lrま挨井野免がJJの水#梯原子の波動f11枚7
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ある.これを基底として.2次摂動を計井うると.最終的に

･/a(P//I-G)I(1亮 Iclサ 結 D=0/0,6-6

言古D;～ /or G宇6

が得られた,ここで,Cdd'.Dd- は､それぞれ 1次､2次技軌 こおける､Ih一十G〝/〝巾夜分

の疎放で､

EA.(A--6)-E仙(A-)

--2JG l,vdA,G:/2崇 Ghミk!霊 +…
(A-+G'J'ImIW(A+G･′'･I･m･)くf+6･17･IJm,WJkloo)

(El°,(A)-En,.(A+G))(E.b(A)-En..(A⊥G'))

-16,Tvar8-｡れ〟(6')Y,.(e'-6')/N(G'/2)L.,"(i(6,-(7)/2i)
(h=L;∫:/2̂ /-I.=fd･/A/.6.-6.)(h!G:/2M-f'--A-a/A/-ち -C.)

(3ー21)

である,ただし､

L."(q)-rR.(r)J,(qr)R.,(r)r'dr (3･22)

l I･(q)≡Ll. (:u:3)

で･EJ A')は IkI,/I,･)の固有エネルギー :I...(A)=Tf=k二/2M十6..6.=-.LnJ/2F'!'L'､

1',.(qA)は球面調和関汝.JEは球 臨 IF弼臥 p-(r)は換弄質丑が〃の水薬鎌冊子の波動

J娼汝の動径部分である

引算結果を苛3_2の r理_pHJの軌 こ示す｡荘交化の計昇結果とは対照的に.KClの

(2.0)(2JT/a)ど-クの強IBは､東襲也亡りも強くなった また､奇故指汝のビ-グ強度は､

実戦のように弱くはならなかった.Klに対 しては,F,ミ勤の適用可能従価を超えているよ

うである_

こ1てらの計弄藷米から､次の とうな油諭ができる,

まず.奇数指数のピークが非常に糾いことを説明する.二は､Llt交Iヒの効果が必要であるニ
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とがわかる.一方､それだけでは.強い(2､0x2TT/a)ピークの強度を終ることができず.

クーロン相互作用を考慮する必要がある｡Zhang.Songの計井で､KClの奇数指故のt:.-

ク強度が0%という実算と一斉する結果が得られたのは､基底関敦を鳶晶Jri+の鼓動組数

と直交化し.HamJtonユDt)に交換相甜相互作用の項を入れているためであると考えられる;

しかし､範等の計井でも､(2,0)(27T/a)ピーク敷皮は∴定Jt的には美教護巣とあっている

とは言えない.結晶中の束縛状態の波動開放の計算にhL さらに高度を計算法が必要であ

る｡

3.4結論

低温での KClとJqの 2D･ACARを判定し､非局在 Pさによる鋭いピークの襲度を解析

した_K)に対 しては,ID･ACAR では鞍測できなかった.非常に弱い布教結社のピーク

の敷皮を定生的に沸定うることができた.また､lD･ACARでは同じ位Etに重なって射形

きれていた(2,Ox2,T/0)と(2.2)(2汀/0)ピークを分&して,敷皮を調べることができた_

その轟黒､奇数指数の ピー クがほとんどないだけでなく､解散籍故の ピーク･O.

(2,OX27r/a)以外は大変弱いこともDかった`このこ亡は､アJノカtJ-ライ ド中のP.FSが.

陽イオンと陰イオンをほとんど区BrJLないということに加えて.泣軌関故が結晶中で非常

になのらかな正弦鼓的な分部をしているここを意味している,

これらの性質を簡単な計算によって再現するよみを行ったぅ奇数指数のピークが非常に

青か､ことに対しては.艦交化の効果が必準であることが77かった.一方､それだけでは､

鐘いく2,0)(27r/E7)EL クの強度を御ることができず.クーロン相互作用を卑畦する必繋が

あることもわかった しかし､定丘的な計掛 1稚しく.放近のZhauJi,Sont;の計声でも.

実験値とあう結果が得られていないこともわかった｡
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第4章 スピンクロスオーバー錯塩

lFe(ptz)6](BF4)2および[Zn(ptz)6](BF4)2

中のポジトロニウム

4.1序論

第3章では､非局在状態の Psについて詞べたが､その他の絶縁性結晶中では､Psは原

子間の国許閥の数Å程度の空間に局在していることが多い｡ACAR駿を用いると､Psの並

進運動患 (重心運動丑)分布から､Psが局在している空間の形状についての情報をT,lfる

ことができる｡本草では､錯塩 rFeQ)Lz)Oj(もF4)2および IZnq)Lz)6】03F4)2の 2D-ACARを

済｣定し､錯塩中で局在した Psの並進運軌畠分布の温度変化を調べる｡

不確定性原理からわかるように､局在したPsは.ACARスべク ト′レに鋭いピークを与

える非局在 psの勘合と比べて､比較的幅の広い運動皇分布を持つ.このため､2D･ACAR

全体からPsの自己消滅成分を取り出すのは簡単でない.しばしば行われる方法は､ACAR

スペクトルを2つの G̀luSSlanの和で近似し､幅の狭い方の GtluSSlanを Psの運動故分

1ffと解釈するものであるが､このような方法では定JLgiA的な議論はできないっ本研究では.

I33で述べたPsの磁気//エンチング効果を用いて.直接 Psの遊動韮分布を求めるC

実額の詳細を記述する前に.本節では､卵)定するスピンクロスオー/く-錯塩 LFeb)Lz)6J

(BFJ)っおよび lZn(r)t7.)dlCBF一)コについての題本事項とこれまでの研究をまとめ､本研究の

目的を述べる,

4.1.1スピンクロスオーバー転移

Feb)L7.)ol(BF4)20)L2.=】･プロピルテ トラゾール)は､2価抹 (Fe(日))イオンのまわりの

正八面体対称の位鑑に配位子PLy.を持った錯塩で (Bm.l奉鞘)､スピンクロスオーバー

転移を起こすことで有名である 日.礼 スピンクロスオー′く-転移とは､温度､圧力等の

条件を変えることにより､スピン状態が､低スピン(LS)状態から高スピンOIS)状態に (あ

るいはその逆に)変Iとする転移U)ことである.以下で､スピンクロスオ-パ-転移の繊TIVl

l について簡単に述べる｡

Fe(lL)の5本の 3d範子軌道批 正八両体 (立方対称)の配位子場によって･2本 (es)

と3本 (I,s)に分裂 している (図42(,1)参照)【3】｡馴 ⊂のスt='ン状憶は･これらの軌道

に6価の範子がどのように入るかによって決まり､基底状態の徳子配位は､配位子による
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図 42:立方対韓機での3d準位の分割の様子,

(.1)Fe(Il)の頃合.6佃の屯1-の入り方は.分裂の大きさによって､LS状態とHS状垣の

2止りの可能性がある,rFe(ptzゝt(BF▲)ZのLEB合は～130K以上でHS状態.130K以

下でLS状態である｡

0)ZnOT)の場合､10Blの電子が3d軌道をナJ<て埋め尽くしているので､スピン転移揺

起きない=



準位の分裂の大きさAと､lつの軌道に2つの電子が入ったときのペアリング･エネルギ

ーPの持合によって決まる;AがPよりも大きいときは､6個の電子がナ･,'てI:,に入る

ためl･S状唾(1A.∫)になるが､連にPがAよりも大きいときは･HuDt別が庫先して.

eLにも2軒の馬子が入り HS状態 (IT:F)になる･スピンクロス7r-′く一転移は･Pと

Aが非常に接近しているとき､外的条件の変化によって引きG:こされるミ

温度変化によるスピンクロスオー′く-転移は､基底状態が.低温において LS状態であ

るものに対して鑑こりうる (EL,<E,").比S状島は:､l･S状態に比べて.スピン嵐且が

高く (5倍)､振動準位密度も高いため､エン トロピーがかなり大きい.このため.温度

を上げていくと.ある温度 TE以上で自由エネルギーは HS状態の方が低くなり.IjぅHS

の伝捗が起きる .

(::_L,r言霊 ;::莱 ::: ;;至 (4･1,

ここで､5,,S,Sis(S,A,>SL,)はそれぞれ HS.LS状態のエントロピーである HS状態

(iT:B)で臥 1JS状態 (LA..)と異なり･閉鎖をなしていないので､Fen-)のイオン半径

が大きくなり.イオンと配位子附挺解が 10% 程度 (0.2Å程度)広がり.Aが小さく/亡る

ことJullS状態が安定化することに寄与している

スピンクロスオーバー拒移は圧力変化によっても起きる｡常圧でⅠlS状頓であったもの

が (A<P)､高圧下では給体が押し縮められて､ITe(Jl)イオンと配位子rUI拒鮎が小さく

なり.雄位分裂AがPよりも大きくなってしまう也合である.

また､近年､低温で LS状態の錦城が､ある波長の光励起によってHS状態になり､そ

の状悟がかなり長い時間独話する 岬 安定状態)ことが IFeO)IL)'](BF一)空で発見された 川

これをLLEStS′r(LighHnducedExcitL!dSpinSLatJ!rrrappH1br)とい う-この光によるスピ

ンJ/ロスオーバー転移は可逆である(HS状態に別の波長の光を当てるとlj 状鮭に戻る)

(5I.二のことを利用 して､光磁気虎地韻子としての応用が期待されている 【61

-方､中心イ訂ンが2価亜鉛Zn(lJ)の卓副本l'LzlbL21)･jI2ナは､Fc(日)のJ!B合と界なり.rLn([り

の3d軌道が 101gの屯子で十べて埋まっている (LB42仙)参ELa) このた吟､上で述べた

ようなスピン転移はおきない,しかし､都合のよいことに､結晶 LZnbt2rh】(13F一)'は,中

心イオンの電子構造以外は. rFeb)Ljt)弓J(BF一)Zに非常に似ている.例えば､結晶l再道は室

温のHS状態の LFebtLIJ(BF一)2亡同じである｡そこで､IFebLz)61rBFl)2と共にIZnbtz),,J

(BF一)2を測定し､両者を比較することによって､スピン伝侍の効児とそiL以外の効果を区
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別することができるこ

また､本研究では馳走しないが､Fe(ll)とZrl(ll)が設在 J=結晶 IZJll･,Fe.btXゝ101Fl)=

(x=0-I)もスピンクロスオー′く-転移i･示づ この結晶も.LZubtz),I(8F一)3とr61様に.

HS状態の rFebtzkl田Fl)さと同じ絹道を持ち､その他.専任等の仕官も IFCbtlllIO)F.k

に似ている.そこで,xが嫌々/1位の銘Jiについて潤定し､Fe(ll)イ丁ンの浪度がスピン

転移に与える影響を#べることによって､結肘5)のスピン相互作用 (睡同現条目こついて

の情報が得ることができる

4.1.2これまでの研究

スピンクロスオーバ-転移は.こTLまで多くの手法によって,幅広く研究さILてきた

物質を.本研究で測定する rFe(pt3k)のF4)王と 【Znb)tzkjmFl)2､あるいは LZnl.I,Fe,Ot乙)ぅ]

(BF4)2(x=0-1)に限っても､光唆収や､比熱､帯軽率の測定､Mossbauer効取､X維回折､

EPR､NMR､鱗電子itl滅法などの方法で.様々な扱点から､以下のように詳しく調べら

TLている,

Muucr等 17Jは､rFpbt･L)4Ⅰ(BFl)'のM65Sbm IOr効果,描荘乳 赤外分光の混lblEをhfl

を舶べた｡帯磁率の変化から､I.10K付並でスピン転移が起きることを示し､LIS状態の

分率を求めた (図JI.3参照) また､7K経度のヒステリシスより､このft,"･塩のスピン佑

移が 1次相転移であることも示した このことは､結晶中のスピン転移が511で述べた

ようなエントロピーの効巣だけでGlきるのではなく､結晶場との相互作用が患要であるこ

とを意味している｡スピン転移に対仏するMbs!baLLCrスペクトルの変化がEEl4Aである.

椴四鹿極分裂や lsomerシフ トの大きさから､Fe原子鋲の周りの屯子分机 すなわちd

屯+の軌道状痕が､低温伽でIA.Lであり･荷船柵で iTl_Bであることがわかる,ピークの

包妊比からもHS状噂の分串を求めている.また.赤外分光の温度変化も､スピン転移に

対応しているD

DecurLins等 14)によって､げcb1L7.Tl(BF.)2のキセノンランプによるLIESSTが発見さ

礼.低温での準安定な HS状他か粁綻IT'r三池定で確認されてからは,可換光吸収による

LH=SSTの研究が盛んに行わTLている,白色光励鑑ではなく､レーザー光を用いるこ=に

上って.その磯†捌まほぼ解明さTLJ=(同J15歩哨日E3] さらに､低温での準安定HS状態

からLS状態への講和を調べる研究が､末に71.11はerにとって数多く行われ r5.8･1･2).

LZnLrFerbLZ:)51(BFJ)空中のZnの没入.串(トx)による瑳和レ- トの違い.tF吋 L2.)81(BFJ)1

中で郵安定'HS状藍であるFe(lr)イ町ンの分率による綾和レー トの変化が詳しく測定され,

た｡その結果､uESSTの結晶中におけるiBる帝いほ簡単でなく.格子の歪み等のel(lStIC
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図 45:(F吋 t･L)illBFI)2の光吸収スペクトルと.

LIESSTの原理q)昨式EZl(文献 【7Jj:り転破).
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な長粒蕉相互作用が効いた臨同現毅として凝わなければならないことが明らか:こILった,

一方､LIESSTより盲くからある.温度によるスピンクロスオーバー転移の研究Jt,蛮ん

I?あるちWlehl等 L131は rFe(ptヱh)田F-hパウダーのX線回折を広い温度に7)たって測rG

L､スピン転移 (1次C移)が､高温伽 (llS)のrhombohedtal(R亨)から低温時 (LS)

のLr･chmC(PT)への構造相転移を伴うことを示した,さらに､EPR猟奇 l141と､別のX

再回折の集魚 tj5】によると､HS牧場から低温に急冷すると､L#達の空間掛 まR言のま至

準安定なLS状態になること.IZnl.Fe.btZ,刈mFlhiixく044ではすべての温皮節城'=･､

構造はR亨のまま変化は鐙こらす.スピン転移の際の格子定数の不運軽な変lLがなくなる

ことがわかった 1993年には単結晶の rFebLL)SlOlF.)2のX殺回折が測定され､室温;I

おけるHS状態の細道の詳細が決定された (図4.6き寧日 16),また､LIESST.=よる奉

安定 IIS状態は､以上のどちらCも迷った構造であることもわかった Jl3ト

その他､BrllLoulnspectro.w Pyに たる rFeb比)6]@FJ)2と 【Zn(pta),jJ(BF一)2の軸性定汝

の帆走 L17ト 高圧下におけるtZnllFetQ】tz).1103Fl)空のスピン転移のZn浪度即 声他の光吸

収に上る測定 L18】､恥 uiによる IFc(])Lz州 BFJ)2と rZnbは)ぅ1(BF一)2の配位:子ptxのメ

チル,メチレン基の回転励起特性の軌定 日91､IZnhFe,bLz)61PF4)2の no■一一detIeneriltLL

four･wave･mlXlng法による光反射甲の測定 120ト M688L)auer効果によるDoboy･lVこLleT･

囚7-の測定 【2り､比熱の測定 L22JIEども行われている′

そして危止､騒昭7消滅法に上るスピン帖移の研究が始まった｡VirLe卓等 【･2:i.24IL1:.

敵冊子寿命の温度妖花性を測定し､fE,LL心中で生成するo･Pさの方命が､スピン悔鰍 こ糾 ト

して､ヒステリシスを伴った急激な変化を示すことを兄いだした (図LI7(a)参脳) この

奨射 ま､).3_4で述べたスピン交換反応によって説明できる すなわち､田体中でJt,比較

的長な命の〇･Psが､flS状態では､ビックオフ消滅する肺 こFe(H)の3d不対屯子i･スピ

ン交換反応を起こし,〇･Psがp-恥 ;=1..1ってすぐに消滅してしまう (オルソ･,(ラ変換ク

エンチング).このため､LS状態では 1000ps程度の〇･PSの苛命が.1-1S状態になと700

pS程度まで急激に短くなる.

また､SaltD等 (25.26Jの lD･ACARの文教でも､LS-llSの転移に対応 した避知見分

布の変化を畷翻した三川OK以上の胤肝鞘域で.運動量の幅が比較的掛 ､分1T7-が急激.こ増

大している (回 L18(a)参照) この成分は､非Fp3在 pさのピークのように～JI.i鋭くな.､が､

局在したPsの自己消滅成分である,この攻毅も､スピン交換反応によって同齢 こ説明7-

きる｡LS状態では､ほぼ全てがど･/クオフ消滅するた吟､専晶奄子の運動丑分布を反映

した幅の広い成分にしか寄与し′亡かったo･Psが､HS状態では､Fp(‖)の3d不対qiI.と

スピン交換反応を起こし.0-Psかp･Psになって自己消波するようになる.このため､tlS

状態では自己消滅成分が増え､LS状態に比べて ĈARのピーク部分の比較的塙の狭い分
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垣】461室温の 【FeQ)LT.)5】(BFJ)2の単結晶X線回折文教で

汲定された柵進 (文献 1151より柾搬)ら
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布が懲激に増大している｡なお､Ire(ptz)8】PFJ)3中のPsは､その運動史分布の幅から､

3-4Å程度に局在していることがわかった｡

4.1.3本研究の目的と内容

以上のように､スピンクロスオー′く一錯塩 LFe(pLzh】mFl)2､【Znト.FC.(pt,I)b】(BFl)コ､お

よび lZn(pt･/,)5103F4)2は詳しく研究されているが､よく解っていない点も多い寸特に我々

は､既に行Dれた測定の中で,スピン転移だけでは説明できない明確な温度変化を唯-示

している､陰毛71寿命測定に注目した r23,2Ll】｡

BE]47(a)の [Fe(ptヱ)6)03F4)2中の椴鴫子穿命スペク トルの温度変化をみると､JIS状態

とLS状態でのPsのスピン交換反応の有賓削こよって､o･Psの寿命が約 130Kで急激な変

化を示す一万､120Kから】701くに温度を上げるにしたがって､再び緩やかなo･Ps美声命の

増加を示している.甘くべきことに､スピン鯨移を起こさない lZnq)tz)DI03Fl)2でも､同

じ温庶域でステップ状の変化が観測されている (図LI7(ら)参軌)｡Zn(II)のft'K塩でこのよ

うな温度に依存する変化の報告は､他の実験手段ではないっ

しかし､似電子消滅位による実験でも.】D･ACARの場合 【25.261は､隣確子寿命とは

判 嗣 ;苑なっている,4.12の放後に述べたように､lFeQ)Lz)81(BFl)空の lD-̂CARは､

140K以上において.スビン転移に対応するPs自己消滅成分の急激な増大が見られるが

(図48(a)参照)､o･Psの寿命が大きく異なる140Kと170Kの lD･ACARに大きな違

いは見られない｡また､tZnq)I,21)bl(BFJ)?の場合も､31Kから295Kまですべての1D-ACAR

曲鰍 まほとんど同じ形であり (図48の)参照).0-Psの寿命の温度変IEに対応する変化は

見られない.

このような,-R矛盾する2つの似範子yFi滅法の実数結果から言えることは以下のこと

である｡

I. lFebk)古)(BF4)Cの 1D･ACAR中の Ps自己消滅成分が､HS状俵にある温度鮫域全

件で増大していることから,PsはFe(1Ⅰ)あるいはZtl(lr)イオンに ｢触れ合う｣位置

に局在している｡

2 r/_ll小は)61田F4)2中のFC,屯子奔命スペクトルの r形状｣の穏やかな温度変化が､

rFe(pta)｡】(BFJ)3のものと､スt='ン転移による急激な変化を除いて､たいへん似てい

る,よって､R引.yE道をとる温度領域では Psは両指塩中の同等なサイ トに局在して

いると想像できる9

そこで､rFebLz)blO3FJ)3と 【Znb)LT.)｡】(BFd)2中のPsの振る妹いをさらに詳しく調べ ､oI

Psの寿命の緩やかな変化の原田を探ることによって､Fe(ll)のスピン乾捗に直接関わる情
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報が得られる可能性がある｡

本研究では､rFeO)tl)6]03F4)2と FZnbtz)8j(BFl)2の2D･ACARを測定した,21)･ACAR

は 1D-ACARよりも運軌畳密度分布に対する積分が1つ少ないので､以前の 1工)･ACARで

は観測できなかった､ 〇･Ps寿命の姥やかな変lL:に対応する運動量分布の変化を検出でき

る可能性がある.実際､次節以降で述べるように､Psの遊動丑分布の温度変化i･初めて

範跳した｡

Fe(Il)とZnql)の2種類の錯塩のうち､Zn(ll)の錯塩について2D･ACARを特に詳しく

解析する｡Zn(ll)の錯塩はスビン転移による影響がないため､o･Psの寿命の経やかな変化

のみに注Elできるからである｡また､上で述べたように.ZnO])とFe(日)の錯塩中の Ps

の状況は.R亨構造をとる温度では全く同じと考えられるので､Zn(ll)のirt,Jt壇を調べるこ

とは､スピンクロスオーバー錯塩 Fe(】1)について調べることになっている｡

以下では､測定結果をまとめ､2D･ACARによって初めて見つかった Psの運動息分布

の温度変化を､ID･ACARと寿命測定とすべて矛盾なく脱明する｡さらに､解られた結果

を総合的に判断 して､末だ他の汎定法では見つかっていない局所的な捕造変化が起きてい

る可能性を指摘するに至ったので､それについて誠'b.qbする｡

4.2実験

4.2.1測定条件

測定は.第2車で述べた 2D･ACAR装置で行った t271｡六方晶系の結晶の a軸に垂直

な方向-の､運動免分布の2次元射影を判定したB試料の大きさによる効果も含めた運動

丑分解能は､C軸に平行な方向は0.9×103mc､C軸に垂直な方向は 12×LO-Emcである=

勝屯子線源盟Naの強度は約 25mCLである.線源と訳稗の距離は約 10Lnmで､線源から

の椴電子は電位石による磁場で収束させた｡

単結晶の rFe(PI芝)81PF.)2と【Znbt7.)8】03F4)2は､-ンガリーEOtvbs大 (V占rt.csグルー

プ)から送られたものであるe 作成方法の詳細は文献 【281にある｡大きな単結晶は.ニ

トロメタンを溶媒にして再結晶化して解られる｡単結晶は無色の六角形の板状で､ru-さ(C

軸方向)約 1mm である.これを a軸方向に沿って長さ～6mm､幅～2mm に切って､

2D･ACAR用の辞料とした｡拭料の温度は､-リウム冷媒機で冷却しつつ､タングステン

ヒーターに流す電流を制御して行った｡温度制御の誤差は～05Kであるっ

4.2.2 2D-ACARの測定結果とその異方性

測定は､ lZnbtzl5J(BFl)2に対しては､1290K､145K､30K､rFe(ptz)dlPFJ)2に対し

ては.290K､145Kで行った｡これらはすべて､Rラ構造をとっている.低温 (30K)

でのFe(ll)の錯塩は､捕逆がR亨ではなくPTなので､他のデータとの比較が歳しく､本

研究では扱わない,

tZtlb)L･L)bJ(BITl)2の2D･ACARの結91-を図LI9に示す (a)0-Psの婚命が長い290K､0)

0-Psの婚命が変化している 145K､(C)o･Psの寿命が短い30K (固L1.70))参軒 )｡ここで､

pl.P⊥はそれぞれC噛方向･C軸とa軸に垂直な方向の運動丑を来す｡データの給カウ

ント故は､それぞれ 8×10可､5×10弓､5×106であるg2D-ACARのピーク部分がー30K､

145K､290Kの帳に温度を上げるにつれて､鋭く変化していく様子がわかる｡

このような変化は.以前の 1D-ACARの結果 r25.･261と矛盾しているように.til.える｡し

かし､江定してみると矛JEIしていない｡それは､lD･ACARの測定が､英は､C軸方向の

運動免分布のみであったためである.図49の2D-ACARをp⊥に関して棚分すると以前

と同じ方向の 1D-ACAJtが得られるが､その結果､やはり､はっきりとした温度tk一存性は

見えなかった｡このことは､本研究と以前の LD-ACArtの実験がコンシステントであるこ

とに加えて､C軸に垂在な方向にのみ連動丑分布が温度変化していることを者味する3
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lD･ACARでC軸方向の運動立分布しかの測定さTt.ていなかったのは､その装丘の幾何

学的な配政のせいである.】DIACARでは,扶持がスリットの長さ方向 (図 13のJ,方向)

に長い必要がある｡ (原理的には短くてもよいが､十分な計故事を得るにはある程度長く

なくてはならない.)しかし.rZtlbtzh)OiF一)=とFebtz).】PF一)】は共に､a.b軸が煎る

iii(C也に垂直な面)にそって弊開ITるので､C軸方向に長い試科ができない (1∬lm程度).

よって､ll)-ACAR池定ではC軸方向以外の方向の運輸t分布を測定するのは迂しい,

図4.10に rZn(plヱ)3)田F一)=の2D-.ACARの艶方蛙を示す｡290Kでの異方性は.30K

での異方性を90'回転したようになもので､両者は明らかに異なっている.ただし､290

Kの異方性のピークは30Kのそれに比べて､お互い竣近している｡また.145K'の異方

性は､30Kと290Kの異方性を混ぜたような形をしている｡

団4.11に (a)290Kと0)145Kにおける IFcbtzhlmFl))の2D･̂CARを示す.また,

団J112にそれらの異方性を示す 同じ温度におけるrLn(ll)の錯塩の異方性と比べると､

両者の形状は大変よく似ていることが7)かる.

以上の測定は,敦佃の異なる拭tlで訳みた,異方性の強度には､ばらつきがあったもの

の､その形状は同じになった 感度のばらつきは,試料によるPs生成串の若干の違いや､

柏屯千線や試料温度の変化等が原田で生じた久地によるPs生成串の変化によるものと考

えられる｡しかし､このことは､Psの連動放分布の形に注目するに後の解析や,長講にil

彫管しない8

4.2.3 ポジトロニウムの運動量分布

観測した 'ZD･ACARの温度変化は.oIPs寿命の劉 ヒに対応したものと考えるここがで

きる,2D･ACAR 全件から､Pさの運軌丑分布を取り出し､このことを掩かめるた吟に､

J･313で鋭明したPsの 昭 文クエンチング効艶Jをmいた 129】｡すなわち.ACARには.

(.)Psの自己消軌或分､(ij)Psのピンクオフ消滅による成分､(lil)映電子が P主を作らず

に直接歯体中の電子と消滅 した成分､の3成分が耽ざっているが､Psの運軌丑分布を反

映する (L)の割合 (および.そitと相W的な (li)の割合)が荘執 こ依存することを利用し

て､以下のようにして(ll)と(LJl)を取り除いた,

ます.(li)と(Ill)が同じ2D･ACAR をもつと仮定する この仮定とL 両者が共に､主に

結晶'i子の運軌丑分布を反映していることから妥当である:一方､(1)はこれらに比べてか

なり狭い運動竜分布を持っている三 (LFebt7･k】(BFl)空や IZJ一山)め'】(BFl)2のLt1-合､(ll)､

(lil)の分布が FW11-1ト 10 米lo-'mc経度であるのに対して.(I)の分満は nV仙 ト 3

x10Ljmc毘度である,)そこで･果なる駿敏 BLと B:における､それぞれの2D･̂CAR
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図19 IZn(pLz)寸】mF一)'の2D-ACAR.
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固LIは･tFebLzわ】PF一)3の2D-̂CARの炎方性.

スペクトルN4U,..P,)～NB,(p..p,)の比

R(A.PJINe,(p.,p,)INちU'..p,) 川.2)

;壬.(･)の寄与が (i,)､(=)に比べて十分に小さい運動主節壕では､一定析 (-i);=なるi

こうして決まった ,E を用いて､垂

M(p.,pv)-NJ.(P.,P,)-i,V,iU'.･p,) (4.3)

をとると､Mu･.,p,)が Psの運動4分IF一になる_

具体的に E の鮭を決めるとき札 (412)式はそのまま用いない q-(p.!･p;)lコが大

きいところでは､2D･ACARの検出劾苛が低く･JVB.U,..p,)､∧′B.(A,P,)の鮫基が大き

くなってしまうからである (Lg'220を参辞).そこで､半径 q=(p三･p;)l'上の分布

の平均 '̂㌻卿 (q)～∧'=Y'JY'(q)の比

R̂ tq'(q)IN.T rJP(q)/NBT 'qy(q) (44)

で代用十る32D･ACARの粗方性が強いとき､RL'tW ({/)は物理的.6味にZri資性を持たな

いが､この場合もPsの自己消滅r･t分 (1)がない蘭城では､RqtY'JP(lI)が一定値 (=e)に

なる･図413に IZn(pt乙)Jl(BFl)3の.'iOKの場合のRdW'qT(,I)を示す '[=(p'-p=)L三

･6x10rj",Cを満たす運軌丑新城で.Jr 'IP(q)はたしかに-定位になっている IZn

btz川PFl)2の喝合は.他の十べての温度に対しても.q>6x10~'mcを.由たす連動丘勧

域で-定位になった

この E の皆を用いてfilTらTt.た30Kと290K.こおけるPさの運動争分1T7を回J14:こ示

千.ここで､B.=1351●､B.=-053Tにした,段塔の符号は.その方向が弼屯71の入射

力向と同じ毅合が正､反対の喝合がflを即 去する-B:をゼコにしなかった最大の理由'1.

随範子線を読経-収束させるたりであるが､負の位にしたのは､入射陽恵子が進行ガl初:ニ

スビン偏極しているため'=役場の効果が非対称である (図 1.6参叩)二三を糾用して.注

目する小さい運動攻寄i域T･の2T)･̂Ĉ Rの基をなるべく大きくするためである

団LHLlから.C軸.こ垂直方向の PSの並進遜赦免分前は､:iOKよりも290Kの方が攻

くなっていることがわかる.一方.C軸;こ平行な方向J)津軌丑分布は変化して ､ないJニ

のたり､C軸方向の運輸嶺分T'tlLか制定していなかった以前の lD-̂CAR榔定で.L 瓜度

.電化が親淵できなかったのである.また.このようなPsの運動生分布の稗軌 ま､2D･ACAR
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全件の異方性 (図 4｣0)も設明する.

Psの貫Jt中心の空間分有の幅(FWHM)は.不定をI生原理から簡単.こ見積もることがで

きる 1301;いま､運動亜分布が.幅 (FWJiAt)W(10~11"C:)のGaussJanとすると.空尉

分布もGaussJilZlであり､その梅 (nVĤ 1)i(A)は､

L=107/Tl' (LI.5)

で与えられる rZJl(ptz.ゝ103Fl)空中の Pさの空間分利 ま､室温では C軸に専ltIIな方向

(A_-40Å)が､C軸方向 (d -SsÅ)よりも幅が広い.一九 30Kでは.C軸方向の

空間分布が室温と変わらない (Al=33̂ )のに対して･C軸に垂荘方向は,逆に玖く

(A⊥=27Å)なっている-よって,Psが局在している空閑の形が･荷温側でC軸に垂荘

方向に長く伸びていることがDかる.

LFebtzh5103Fl)2に対 して､隊気クエンチング効果を用いて同じように Pさの連軌丑分布

のみを取り出すことは疑い ､Cこれは､Fe(ll)が HS状憶にあるた桝 こ､Psと;i(l不対電

子がスピン交換反応を起こすためであるレすなわち､オ/レソ･,1ラ変換クエンチング勃発.

が､蔽気クエンチング効果と粥合して､Psの2光子自己消滅強度の磁場による変化をほ

とんどなくしてしまうからである r3日.矢原､IIS状態の EFcbtZ)Gt(BFl)2の2D-̂CAll

に.磁勘強度依存性はほとんど観測できなかった.

しかし､図4.10と図Ll.ユ2を比べてわかるように,2D･ACJuその見方性が

lZnbt21)i)(BFl)2の場合と同じであることから､Psは両錯塩中の同等なサイ トに局在して

いること.その空間分布が同しように温度変lヒしていると考えることができる.このこと

は､4.1.3で述べたように.rZnbL*)(J3FJ)3中のO-Psの寿命スペクトルの r形LI､｣の緩

い-ん似ていることに対応している (EZI47参照)｡

】
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ただし.B.=1357､8.=一刀53Tであるっ



lZn(ptz)6】PF4)2

-10 -5 0 5 10

P ⊥ 【10-3mC】

国Ll.14 昏気クエンチンy効果を用いて2D-ACARから得られた､

IZn(pLZhl(BF1)2中のPSの運動JL分布

4.3議論

4.3.1 オルソポジトロニウム寿命の温度変化の解釈

他のi?J定法では吸着な変化が見られていない､L20Kから170KにわたるLE.､温度領

域での､rZnbt2=h](BF一)2および rFebL7_わJmF一)'中のO-PSの寿命変化の直接の原因は.

局在したPsの空間分布の変化であると諸島できる 高温側では､PsがC他に垂d:方向に

より広い額域に分布していることがわかったが､これは､陽電子寿命の測定で.IZJl(PLヱhl

(BF一)_.中のPSの寿命が､市混領で良くなることをよく説明丁る古Psは､自分自身の電子

が結晶萄子と戴けあうため､屯+慈庚の低い原子間に局在している,局在領域う;lLけれは､

通常.Psと結晶'ia子の波動開放の東なりは小さくなるので-､結果として､ビ ックオフ消

滅率が小さくなり.o･PさのヌI伽 ま長くなるからである,

以前Verteさ等は､低温では柁Tr3TTiこrトラyプ｣さnて局在 していた PSが､如且側で

は r非局在｣状態になると解釈していたが 1241､それは誤りである なぜなら.非局在

状態では.結晶電子の波赦開放との屯なりが一般に大きいので､放ちの耶駅で･は.0,Ps

右命は跡 邑榊で､逆に小さくな-)てしまう,例えば､Psが局在 一非局在転移を起こナア

ルカリ-ライ ド中では,非局/f状態 (揃弧側)の方が局在状態よりもo･L'貞のみ命が短い

ことが知られている 【32】ーまた,非局在状態ならば､笥3帝で述べたように､適格+点

に対応する運動骨の位匹にサテライ トピークがあるはずであるが､そのようなピークはみ

研究の2D-ACAR測定では観測できなかった

ID-ACARの測定では.このような 粕 の空間分解の変化が戦測できなかったのは.C

軸に平行な方向しか軌定していなかったからである_図 ･1.1,1をみて明らかなように,港

動丑の p 方向の分布は30Kと2')OKで変化は見られない.2D･AC･ARの汎富で､pJ

方向だけでなく.p 方向の運動故分布も同時に柵'起したことによって､Psq)空間分布 ,D

変化が初めて明らかになった .

4.3,2 錯塩の構造変化

不研究で横刺した rZnbtlhl(BF一)コおよび 【FebLzk日BFl)2中の Psの空間分TIの空化

は.今までに見つかっていない新しいl方途変化の証払である可能椎が[如 ､ 上配の解析か

ら解ったことは､(17PSは11e(ll)あるいは Zn(日)ノオンの十でそばに局在してお･).(ll)千

のcl軌こ垂直方向の空fi;l分布が新 良例で広がるとい･)ことである このことから.おそら

く､Pさは中ILl金属イ7rンと配位+ ptT.とBF一に蜘まれた空間に局在しており (凶J.6夢

105



尉)､構造変化は､温度が 1201くから170Kに上がるにつれて､BF一がわずかに中心金

耳イオンから敗れる方に移動するものではないかと考えられる,このような柵遣変化は.

空間群 R言を変化させるものではなく､パウダーによるⅩ籍回折芙敦 fl51の結果と矛盾

しない?

さらに､この構造変化がスピンクロスオーバー転移の トlJガーである可碇性がある,ス

ピン転移の濃練については､すでに多くの研究が行われているが.実は､スピン転移の ト

リガ-となる構造変化は未だ見つかっていない,スピン転移は､基本的;=はエントロピー

の効果で起きることは前に述べたが､結晶の場合.Fe(TZ)イオンと配位子 ptlの臣鮭を変

えようとするJ･Jの､すなわち､中位の分裂 Aに奄化を与える何らかの輯連繋IEが.スピ

ン転移の -dnvl叩 rOrCe"である.41.2で述べたように_犯歴によるHS⇔ LS転移は､

R亨からP7-の空間群の変化をとま,なう構造変化を引き起こす IL3J しかし､急冷によ

って R亨のまま LS状態になるという実敦事実は l14,)5ト この柵追転移がスピン転移の

た吟に必要なのではなく､必 こスピン転移によって引き増こされていることを苦味してい

る,

上に提唱した構造変化は,掛R域で BFlが錯件 rFeb)tzh】から離れることで Aを小さ

くし､スピン軒移を引きな-していると･考えられる また.0-Psの寿命で変化が起き始

める120K札 まさにスピンl三移温度の直下であることも､スピン転移の トリガーとして

の可能性を高めている,

似屯子消波による葵教以外では､このようなはっきりとした証拠はつかめていないが.

鞍つかの r異軌 が軌告されている Z岬l)のSyltL垢の NMR測定 【19】では.ちょうどo･PS

の寿命が変化している温度額域で､Tl他が.ptヱ中の mcthyEeneCroupの回転に対応す

る溝い谷を示した,この回転によって.BFlが中心の金属イオンから離れる方向に押し出

されるとも考えられる,

また､rFeQ)tZ･わ]四F4)コの培塩の､q描 晶4軸x織回折の実戦 r161では､温度を魯 uか

らスピン転移温gfの 130K'こ下げて猟をしようとすると､3回対称の回折スポットの強

度がばらつきはじめ､転移温度まであと敬IKliどに下げると､Eil折ピークが消えてし

まうと報告している｡この現穀の原因についての解明はされ,ていないが.本研究で提唱す

る新L,い構連変化に関採していると思われる..

以上の叢生は,Psが -pa£_<1､･e"なブロー7'であることi･蹄投としている,すなわち.

Psが錯塩中に存在することTこよって､錯塩の柵法が変わるようなことはないと仮定レて

いる しかし､今のくころ､この仮定が正しいという完全な証拠はない三本研究で捉えた

Pさ状態の変化が､其の局所的な隅連変化に対応することを碑か治る.二は.他の測定法=･
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も確認する必要がある.そこで現在､LZn(pkkJ(BF一)2の中毒品の詳穎なX界回折実験を

計画している=
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付録 非局在ポジ トロニウムの運動量分布と

スペク トル関数

A.1序論

A.1.1運動量分布とスペク トル関数の関係

第3章では.2D･ACARの Psピーク (メインピークとサテライ トピーク)の強度比を

汎定し､Psの波動関数についての伯報を得た亡一方､Pさピークの形状を刑ペると､Ps

バ ンドや､Ps-フォノン相互作用についての伯臥 さらに一般的に Psのスペク トル関数

の描報i･得ることができる,

Psの運動丑分布を､第二丑子化の衆示で沓くと.

p(A)-くC:cE)-.Ibm..くTcE(･J)C:)-.ln GA･(I,) (A･.)

となり､有限温度 Green関数GE(I,)の極限で出すことができる 1日.ここで､ cEは -'S

の消滅浜史子.TはWICk概､く･･･)は密度行列にr張け る対角和である｡また､スペクト

ル馳数は､Green関数を用いて､

5.-(〟)-一三･m6.-(〟-,q)
(A.lJ)

で定韓される｡ここで､G.IはGre印 開放の FourLCr成分で､

GE'"'-去y r'16̀(,u･,･ 04-号 (n脚 ,- p-I/kB, (ん3,

である｡〝<0のとき､

Gt-(･･)-Ls{(W)荒 了芸 (ALl)

が成り立つので-､Psの運動丑分布は.スペクトル関款をBoさで分布の並みをつけてエネノ/
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ギー積分したもの.すなわち､

dkl,-r,岩 芸
(A_5)

と表すことができる l･21 そこで､ACAR 測定によって.Psピークの形状を訴べること

により､スペクトル描款を運動Jtの相面から捜珊することができる.

A.1.2これまでの研究

いま､Psのダンピングを無視するという､舷も粗い近似では.スペクトJ.,関掛士6-開

放的になり､(A.5)式はBoltzm;Lnn分11'で記述できる

･,,,Iê･p(-# ) (A･6,

ここで,M'は Psの有効質虫である この近似では､IDIACARの Psピークの形状は､

半岨幅がJ21n2M●karのGtluさき.洲

･ID(/,,,-eXp(一言尭〕 (A7,

になる｡これまで､非局在 Psが存1fするは々な結晶 --･-･低温中のアルカリ.､ライ ド

(3･5).水晶 t6,7.BJ､米 (91.フッ化マグネシウム (MgF2)Ll0ト ー一･･-･･一に対して､l'･ビ

-クの幅の温度依存性が測定され.PSの有効常食が放論されてきた.

匝A｣にア//カリ-ライ ドJ3】､凶L12に (a)水晶 r8Iと O))MgF2llOlの例を示す｡

水晶,氷､ltTgF2中の Psは.7ルカリ-ライ ドの堀合と兄なり､故ijLKの高温まで (米

の場合は戯点近くまで)非局在状態:こいるたり Ill･13ト 広い温度領域で PSピーク･J)鵡

定が可能であり､スベクトル場奴の詳細な研究には適している,

ア/レカリハライ ドの埠合法,P5が非局在状態にある 100K以下の温度で､ (A7)式に

よる解析がうまくいっていることが､EiIAlよりわかる｡一方､固 IL2(a)で江日すべき

ことは､(A_7)式によって了TTrられる.11◆がt約 200K以上で温度と共:こ増加 していること

である.図九2(b)の馨含i一同t梁で､約200Kより高温で.Psピークの塙が骸緑よりも急

速にに大きくなっており.見かけLl)〟/●が増加するここ●こ対応している.二のことは､200
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団A皇O)):フy化マグネシウムの Psピークの幅の温皮紋存性 (文献 I10ⅠよりC破).

敬鞄からのずれが.M-の温度変化に対応 している,

K以上では (A_6)式の BolnmanTl分布による近似が破謀 し､ダンピングの効果をスペク

トル閑散に入れる必要性を示している3

そこで､Jkarlは､励起子の理論にもとづき､Pき-フォ/ン相互作用を取I)入れ.スペ

クトル関数を自己エネルギーの愚低次の近似で計許し､水晶のPst.-クの帖の温度依存

性を鋭明した (EaA･2(a)の実線)【恥 また､KAklmOLo等は､MgF空に対して同様の解析

を行い､変形ポテンシャルを′iラメータとして番人した (図A2(b)の文親日 IO】

しかし･これらの研究では､得られた連動取分祁p(P)の栽式が複雑であるため､p(P)
を同じ半値幅を持つ Gau矧iLJlで近似し､実額データを半値幅のみで解qrしている Ps

の運動JE分布札 G.luSSLanに近いとは限らず､これらの解析は定量的であるりまいえな

い･実際､MgF三の場合.等温以上で P.qピークは布運動t部分に幅の広い尾を引き､

Guus$lanから大きくずれることが実験でわかっており､高温では半抵触の計静止'は芙額

班から大きくずれている.さらに進んだ荘ZBには,Psピークの半位暗だけでは不可能-?

ある,

A.1.3本研究の目的と内容

本研究の目的は､これまでの研究のような､C.ausaltHIT=よる近似を用いた半旺触;=よ

る描法ではなく･lDIACAR のP5ビー'/の形状を直積議追できるようなNtD(I,,)の零式

を尊さ､実敦デ-タと比べることによって､Psのスペクトルrj)汝について運動忠分布の

側面から定最的な議論をすることである

ふ研究での理論も､Pさ フォノン相互作用を自己エネ/ノギーの魚低次の近似で取り入れ､

l'卓の連動丘分布の煮式までは､Ikar■L81.Kak‖noLo等LIOJと同じである 奴等はここで

Cau矧8n近似をしたが､本研究で札 ,V.D(p.)杏,Rl')る際に行 う遜軌丑 (p､とp..).I

関する運動量分布の2血伯分 ((16)式参哨)が､スべクト//隣款のエネ//ギー柏分 ((45)

式台押)の前に･解析的に解けるこごを兄いだした.これにより.比較的箭甥なNm(p.)

の衣式が得られ､瓦棒 Pきど-クの芙襲データ.こフ･(プチインタできるようになった

次篠では､Lkan.Kak,moto等と同様の〆P)の卓出も含めて‥ VtD(p.)の再出を述べ

ら.掛 ､て､罪深の実験データ (水晶,ユ1gF三)に適用し､Psの有効質A.苛形ポチノシ

ャ′レ､拡散定数を言平岱する,また､MgF!における室温以上での Pきt:I-クが､'i連.'=広

がる原田についても考繋する.



A.2理論

A_2.1ハミル トニアン

Ps-フォノン締主作用は､良起子 フォノン相引 乍用と同位:=扱 うことができる

(14,151,Pさは中性原子であるた吟､光等フォノンはあまり効かず.雷管フォノンのみが

壬要である｡また､路子の変位の発散 (dJV)に比例するので,縦波のみが関与する｡

そこで･Hami JLo･lla山3:IPsの有効質t九/'と変形ポテンシャルE,を用いて､

〟=〟〇十〟'

H,-∑ C̀cl! C . -∑叫a;a.
( l

Hr-∑g.IC;_.-C.(a.･o'.)L,q-
gl･-iEdJ畜 ･ 6･-憲

8

9

0

-

i

/i

=

/I

と谷ける;ここで､cEはPsの運動エネルギ-､ ㌧̀は糊抜放W.(=叩)のフォノンの消滅

碗第千､3は音速､pは密乱 F′は系の体紙である.変形がテンシャ/レとは､格子が変形

して体稀変化したときの､P竿のエネルギー変化率のことである-

A.2.2ポジ トロニウムの運動量分布密度

弧度 Green騒故の Fourler成分は､自己エ*･,レギー∑,-を用いて､

6.-(a･-,q)-
a'-IT7-6.+JJ-∑.-(a卜 ,ll)

(A.12)

と沓けるミF'は化学ポテンシャルである･(A2)式より､∑.･(a卜 i71)-A.I(LV卜 ,rE(LU)の

形に逝くと､

SE(LL')≡
2r.I(a･)

(の十JJ-C.--A,-(LU)):-【rF(tJ)]=
(A13)

となるので,摂動 Harm)tonl.lE)(juO)式に神する自己エネ/L･ギーを計第すれげ.Psの逐
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軌色分布密度を導くことができる_

∑.･の最低次の接触ま2次で.

となる 【16rJ71oここで･,I.-【叩 くPf･a･)-1r一にフォノン分布開法である.PSu結晶中

には高々1歯しかないので.その分布囚汝は発現した.

自己エネルギ-の東部A.-は､Ila･4くWとして(A-14)の分母の叫 を無現し.抑旦近似

/ll-L～IL4～kBT/lL叩をすると､

AI-･D,-;g凍石七+去)
となる,ここで､〃はaPを平行移動+るだけなので無配したこ

∑ 一 志 r d'q4

の樫き換えをすれば､

･E(a,-篭 哲 巨 岩 (弓 割

･い qlu･a三吉

が得られる l18】.

~方､自己エネルギーの虚弥 ｢.I(ダンt='ング頃)も､同tXにして

ri(a,-畢 莞 (和 一㍉ 卜 6(0-6･･.･,)

モ王砦 だ J;
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(A15)

(A.J6)



と計井できる 【181:

以上をrA.13)式に代入して､運動屯分布密度の米式､

rE(u)

-1【(トαt)ar+I,-Al-()+α三)p2/2〟12-lrE(LU)】!
I.卵 .･'二.音

を得るぅここで･再び Psが結晶中で荷JJlやしかないことより､Bosc分布〔eルーり を

Bolt- am 分布C4 で■き換え-=よい.また､T～10:KHVL ,ml.､I.-10eVとす

ると.a..aコ～104 となるので､こztらを集現しする JJ-A も運動を分布密度の広が

りに寄与しないので､無視すると､最終的に､

｢.-(a･)L･Jb
daI (A22)

を'L!?る 【L8J

A.231次元角相関曲線

IkartI8j.冗,lkimotot101執 ま､(A22)式を同じ半値幅を持つGausslanで近似したが､

その必要がないことを以下で示す｡

文教で観軌するのは.(A22)式ではなく､その 1次元肘臥

NIP(p,)-Jtjlp,仁ap.AFj a･
ri(a･)e~Jb

(a･-p=/2JV')ニー【r.A(a･)]:
(A.23)

である･ここで･a,の領分とp,IP=の領分の脈仔を交換し.a,の横分の下限を-I,一0に

すると､一部は解析的に解けて.

α､后 e~･l･':･p.A+p,.=)i+q二a,

-yq=-r/);]:+α:yl
(A2Lt)

LU=y,q-=P/+p=' (A25)

xr dが ･･rl; ear-(誓 〕] (A26,
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q=柴 .7-面

1

(A.27)

となる･(A･26)式は稚分 1つと･2つのパラメータ〟'.ElLか含んでいないので､これ

なお､PSは際子内鰍 こ入りにくいことから､E.の符号は負であると考えられる,

A.2.4ポジトロニウムの拡散定数

自己エネルギーの患部r.Iは.Pさのフォノン散乱に上るエネ′レギー準位の広がりに対応

している̀ よって､不砲/JJ=l性原理より.

FJ｢.(kBT) (A28)

は典型的な緩和時間を与える.そこで.TR度TにおけるPsの拡散定汝Dは､

D～hrt･●(kaI/)L･BT/A,I' (A2!))

.r=よって評価できる (A.20)式を代人すると.DはIlJ三に比例することがわかる



A.3実等莫データへの適用

水晶とMgFeの ID･ACARデータに.(AL26)式のii用を行った.

lD･ACARデータは,以前に測定されたものを用いた｡水晶に升しては.運動丑分解碇

が FWHM=0-38×10Jmcで､88Kから701Kの広い温度額吸にわたっている l7],また､

MgFtに対しては.運動t分解能がFWHM=0.30×】OJmcで,14Kから57.3Kまで測定

されている l1913入射的電子によって烏晶中に生成される格子大砲の影響をなくすたり.

各温度で､測定の軌 こ500℃にアニールしている｡

団jL3に MgFlの lD･ACAR曲巣を示す.lD-̂CARには､Psピーク以外の (幅の広

い)成分があるので,それを取り除かなくてはならない.まで､魚低塩 (14K)のデー

タについて､鋭いPst='-クを除いた部分を,4つのCau矧anの重ね合わせで近似して､

将の広い成分の形を決めた｡国 _̂3の実線がこうして決定した幅の広い成分を示す これ

を､すべての温度の 1DIACARデータに共通の形として 1D-ACARから差し引き､Psピ

ーク成分だけを取り出した.水晶についても同様である｡得られた Pst='-クを図AJl:こ

示す ((a)水晶､O))MgF2)ら

まず､水晶のデ-タに対して.MlとE.の鮭をすべての温度に共油にして.(Au')式を

フィッティングした｡S=5720m/S.p=265g/cmaを用いた 【20】｡図^4(a)の実線がそ

の結果を示す｡2つの/1ラメータだけを用いて､すべての温度でよく実験によるPsビ-

クの形状を再現 している.得 られた布効質虫､変形ポテンシ･Y/レの値は.それそzt

M'/21".=lj4±008.Ed=36士0.7eVである,また､(̂ 29)式にこれらの厄を代人して

得られた拡散定数の温度依存性を固A5に示す｡300Kでの低は.D～17t;lTl2/Sである

次に.同様の解析をMgF2に別しても拭みた｡LかL､水晶の場合と異なって､す,.<て

の温度で共通の M'とち の位を放ってフィッティングすることはできなかった.そこで､

まず 14Kから 149Kの低温の4つのデータに対 して､フィッチイン//を行った｡

J=7000rn/主118】.p=31489cm3 LJG姥 用いた,その結果､これらの温度においては.

回A40))の実線が示す tうに実教をよく再現している '得られた有効貿竜､変形ポテンシ

ャルの位は.それぞれM'/2m.-ll0=001,E.=760±009eVである,

この位を用いて､さらに高温での (̂ 26)式をあてけめると､団 A40))の破線のように

なる 室温以上で急速にPsピークが広がる様子が説明できていない→そこで. イ̂●/2'〝.

を LIOで固定して､各温度-に対してE.をパラメータとしてフィッティングを試みた 周

ALID))の200K以上に対する笑殺が,T{ナように.幅の広いPsEL クの形はうまく再現で

きた,各温度におけるE,Iま､図IL6に示すように200Kから400Xにかけて 15eV拙攻

まで大きくなり.それ以上の温度では一審になっていろようである 200K以上で.こう

して求めた温度依存するE.の能を指用 し,149K以下に対してuE.=760eVを用いて､

(A29)式により拡散定鞍を求ゆると.団^7(熊丸)のようになった
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A.4議論

まで､水晶で広い温度街域で非常によく文教を再現していることは､この解析法の妥当

性を示している｡

水晶の拡散走汝は､本研究以外7)方止では､低速略号了E'-ムを用いてiP】定されているニ

SrerlaLZ:0号 121,22】hL 丑面からのP.'の放出率の,入射轄竜子エネルギー依存性を判定

17cm2/Sよりも 1-2桁小さいZこの巷の綜軌 も 今のところ;二つきりわかっていない.+,1､

低速FB電子ビームの実数では､結晶内で完今に熱化していない Pbの放出による寄与があ

ることが考えられる,また､衣面に拡倣してきた陽電子 (Psではない)も､我LI面でPsを

形托して放出されるので Ⅰ2恥 007cm2/.'という低には r駿電子.Iの拡散の-#与が混ざ

っている可能性がある,一万､本研究の場合は､88Kより低温のデータがないため､r

を実際よりも大きめに見租もっている可能性がある.

MgF三に対しては.室温以上での Psピークが､低温のデ-タからの予想 よりも､急速

rこ幅広くなる｡現在のところ､このW.I.凹を脱明できていないが､以下のような等類を行っ

た｡

フォノンの分散が･大きな q に対して淵 形な関係a･i=叩からずれてくると･音速S

の平均が小さくなるため､(A-27)式 よりE.が大きくなったように振る耗うはずである3

回A.畠に水晶とIllgF2のフォノンの分胎を示す r24) 確かに,室温軽度 (故THz)で縦

波音響フォノンの分散はは線からずれてくるが､ 水晶の方が MgF2よりもずれは大きい

よ うである3よって.水晶には見られない MgF空におけるP5ピークの災許なJ=がりは.

フォノンの分散からでは説明できない.

次に､MtrF2中に熱血畦で生成する欠陥による散乱の可能性を考泰する;欠槌とPさの

散乱断面括U,がエネルギー鹸存しないとして,欠陥による散乱に起因する穏和時限 t.

l
rJ= (A30)

/tJq.J一●血

t.め-､瓦再訂 . JJ.- eXP(-);./kRT)/Q (̂ 31)

と省;7る 1251,ここで､ILnはPsの熱速度で､〟,lまiJi位件梼あたりの欠陥臥 F.,は欠陥

生成のエネルギー.fl一三lb,くFの占治る体fuである フォノンとの散乱による講和

r,A=灯 ~ii･･欠陥.こよる綾和をあわせた



･_ -(Tふ+,i)-I (A3])

が､井の謙和時間を与えるので.欠陥による取乱の効果を入れた拡散定数は､

D-Ar:1(kqT)kBTx一二- EA.32)
M' ',++'d

となる.国AJの薬毒郎ま.低温のデータから求めた､M'/2m.=日0とE.=7L6eVを用

い て,フォノンとの相互作用のみそ取り入れた (̂･29)式を描いたものである｡これに対

して.図九了の確執 ま､M'/2Jn.=日0とEL=76eVを用いながら･qdとEyをパラメ

ータとして､(A.32)式をフィー/ティングした籍采であるoEdをバラメータとしてPsピー

ク曲串にフィッティングして求わた位を用いた場合 (hqi丸)と比較的よくあっている｡し

かし､得られた qJ-30Å2は､原子の2次元射影の面相よりもかなり大きくなってしま

ラ.また､欠陥生成エネルギーはE.=0･08eV(～JOOOK)と小さな値になりt不自然で

ある｡

本研究での Ps-フ*ノン散乱の理品で札 UmkIaPフォノン散乱による効果を無視し

ている.この効果によって鋭明できる可能性もある F26】 また､MgF,の P宇/<ンドが的

鵜な形をしている可能性もある｡いす九にしても､水晶にはなくて､MgF雪にはあること

を明快に説明するのは難しい｡

故も合理的な説明は､スペクトル関数の新井における､自己エネルギーの近似が (放低

吹)奮いということである,MgFeのE.が､SIOとのそれの2倍ほど大きいことは､創見

側では自己エネルギーの高次の項が効いてくることを示唆 している｡高次の項を含めた舶

折を行うことが今後の課噂である

仁一SiO2(quanz)

(l川日 も･/A)
細山亡ed∨ale
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回A8.水晶ごMgF空のフォノンの分散 (文献 【241より伝収).
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