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研究 ノー ト

放射光 を用 いた メスバ ウアー分光

1.は じめ に

メス バ ウアー効 果 とは原 子核 に よる低 エネル ギー γ線 の無反 跳 共鳴 吸収 ・共 鳴散 乱 の こ とを言い 、 そ

の測定 か ら原 子核 と電子 系 との相互 作用 で あ る超 微細 相互 作用 の詳 細 を知 る ことがで きる。そ の測定 は

核 種 に限 りが ある にも拘 わ らず今 や固体 を扱 うあ らゆ る分 野 で利用 され、 メス バ ウアー分 光の 名前 で知

られ て い る。 そ の測定 は 、一般 に固体 中 に埋 め込 まれた放 射性 同位 元 素 か らの γ線 源 とそ の γ線 を吸収

あ るい は散乱 す る核 を含 んだ 固体 との組 み合 わ せで行 わ れ る。

一 方、 電子 蓄積 リン グか ら得 られ る放 射光 はX線 管 と比 較 してけ た違 いに強 いX線 源 で あ り、放射 性

同位 元素 か らの γ線 源 とは異 な り(1)波長 連続 性(2)高 輝 度(3)偏 光(4)パ ル ス(5)指 向性 、等 の特徴 を

有 して い る。 この放 射 光 を放 射 性 同位元 素 に よる γ線 の代 わ りの メスバ ウアー分光 用光 源 と して用 い る

ことは既 に1974年Rubyに よって提 案 され1)、1978年 のCohen達 に よ る実 験2)、Gerdau達 によ る1985年 の

観測3)に よ って現 実的 な もの とな り、放 射光 に よる核励 起 ・核 共 鳴散 乱 の実 験 が始 ま った 。放 射光 は本

質 的 に波長連 続 光 で あ り、 バ ン ド幅 の極 めて狭 い即 ち超 単 色波 を必 要 とす る原 子核 準位 の励起 を放 射 光

を用 い て行 うことはそれ ほど簡 単で はな い。 ち なみ に、原 子核 の励 起準 位 の寿 命で 決 ま る γ線 の 自然 幅

は最 も一般 的 な メスバ ウアー核 で あ る57Feの場 合10-9eV程 度 で あ る。 しか し、放 射光 施設 の充 実 や挿 入

光源 の 開発 ・超 単色 化用 結 晶モ ノク ロメー タの開発 など に よって それ らの実 験 が可能 にな り、高 エ ネル

ギー物理 学 研究 所 トリス タソARに 設置 された ア ソ ジ ュ レー タNE3を 用 い た シ ソグル バ ソチ ・モー ドで

の運 転 に よって核 励起 ・核 共 鳴散 乱実験 が行 われ る よ うにな った。

この研 究 ノー トはそ れ らの実 験 の 内の一 つ と して遂 行 され成 功 した ダイ ヤ モ ソ ド・ア ン ビル ・セ ル

(DAC)を 用 いて発 生 させた 超 高圧 下 での メスバ ウアー核57Feの 核 励 起 ・核 共 鳴前 方散 乱 実験4)につ い て

紹介 す る こと を 目的 と して い る。 高輝度 放 射光 によ る核 励起 ・核 共 鳴散 乱 は新 しい現 象 を含 んで いて放

射性 同位 元素 を線 源 と し牟 メ スバ ウアー分 光 とは全 く異 なった新 しい側面 を持 ち注 目されて い る新 しい

研究 分野 で あ る。 例 えば 、高輝 度 の放射 光 パル スが原子 核 の励起 状態 の寿 命 よ りず っと短 い時 間 で核 を

集団 励起 し結 晶 中 を通 り過 ぎ るこ とに よって核励 起 子 を生成 させ、 その コ ヒー レソ トな輻 射寿 命 は 自発

放射 で の 自然 寿 命 に比 較 して 著 し く短 くス ピー ドア ップ され、 内部転 換 電子 を放 出 す る内部転 換過 程 や

ス ピンフ リップを伴 う脱 励 起 な ど イ ソコ ヒー レン トなチ ャ ソネルが抑 制 され る5・5>。結 晶 を用 いて分 光 さ

れ たmeVの バ ソ ド幅 の 光で核 励 起 す るの で 、そ の エ ネル ギ ー依存 性 か らmeVエ ネ ル ギー領域 で の非 弾

性散 乱 の観 測 即 ち フ ォ ノン励 起 散 乱 光 の観測 を可能 に して い る。 さ ちに分 解 能 が上 が れば μeVエ ネル

ギー領域 で の準 弾性散 乱 の観 測 も可能 で あ る。 放射 光 の偏 光 は唯 一 つな の で角運 動量保 存 則 か ら容 易 に
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散乱体すなわちプローブ核の量子化軸を決定することができ、 γ線波長領域での磁気光学効果の測定を

容易にしている。これらは放射性同位元素を線源とした従来のメスバウアー分光とは大きく異なってお

り、新 しい研究分野として今後急速に発展するに違いない。

2.高 圧 下 の 咋eメ ス バ ウ ア ー 分 光 実 験

DACと 放射 性 同位 元素(RI)γ 線 源 とを用 いた 高圧 下で のin-situメ ス バ ウア ー分 光測 定 は、 物質 中

での プ ロー ブ核 の状 態 を超 微 細相 互作 用 を通 して微視 的 に非 接 触 で調 べ る ことが で き るた め、高 圧下 で

の磁 気的性 質や プ ロー ブ原子 の電子 状態 を明 らかにす る ことがで き㍗13)、例え ば、高圧 下5Teメ スバ ウアー

効 果 測定 か ら圧 力 誘 起 相 転 移 と して 、 α一Fe、 α一Fe,03、Fe30、 、Feト.Oな どの 構i造相 転 移 、CaFeO3

で のFe4+の 高 ス ピソ低 ス ピ ソ転移 な どが報告 され て い る。 特 に 、鉄酸 化物 の 高圧 下 メ スバ ウア ー分光 測

定 では圧 力 に よ る磁 気転移 温度 の変化 、磁 気 モー メ ソ トの変 化 、磁 気構 造 の変 化 、等 が見 い だ され て いる。

高 圧 下で の メスバ ウアー 分光 測定 、 特 に、DACを 用 いた 測定 で は試 料室 は極 め て小 さ く、RIγ 線 源

を用 い るか ぎ り、放射 γ線 強度 はか ぎられた強 さで あ り、且 つ 、全 く指 向性 が無 いの で、線源 の形 状 や

サイ ズを可能 な か ぎ り小 さ くして 試料 近 くに配 置 し試料 へ の入射 立体 角 を大 き くす るなど、工 夫 が必 要

で あ る。

一 方
、放 射光 の分 野 で は挿 入 光源 ア ソジ ュ レー タか らの14.4keVす な わ ち57Fe核 第 一 励起 準位 に エネ

ル ギー を合 わせ た準 単 色放射 光 に よる57Fe原 子 核 の励起 、 核共 鳴 散乱 実験 が 可能 にな りそ れ らを用 い た

測定 が報 告 され て い る14-16)。放 射 光 の特徴 の うち指 向性 の高 い高輝 度光 は極 微 少 量 の試 料 しか許 容 しな

いDACに よる分光 に最 も適 した光 で あ る。 さ らに、放 射光 に よ る核 励起 ・核共 鳴 散 乱 の測 定 は本 質 的

に線 幅 の極 めて狭 い核共 鳴 散乱 線(1び ～10→eV)を 取 り出す た め に、 シ ソ グル バ ソチモ ー ドの パル ス

放射光 を用 い、 散乱体 で の瞬時 に起 こ る電子散 乱 と比べ て核共 鳴散 乱が 時間遅 れ を示す ことを利用 す る。

核励 起 ・核共 鳴散 乱実 験 で 明 らかに され るの は散乱 体即 ち原 子核 準位 の詳 細 で あ り、核準 位 か らは電子

系 との超 微細 相互 作用 の詳 細 を知 る ことがで きる。

3.放 射 光 に よ る 核 励 起 前 方 散 乱

最 初 に述 べた よ うに、放 射光X線 源 は極 めて 高 い指 向性 を有 し、細 い ビー ムで 極 めて高 輝度 な光で あ

る。 さ らに放射 光 は ほ とん ど完 全 な 直線偏 光 であ るの で労 せ ず して磁 性体 等 の:量子化 軸 を決定 す るこ と

がで きる。 放 射光 に よって核 が集 団励 起 され核励 起 子 が生成 され コ ヒー レソ トに散乱 された場 合 には そ

の寿 命 は ス ピー ドア ップ され短 い時 間 でdecayし 線 幅 は拡 が る5'6'14)。前 方散 乱 が コ ヒー レ ソ トな集 団励

起 に よる場 合 は輻 射寿 命 の ス ピー ドア ップ とイ ソ コヒー レ ソ トな非弾 性散 乱過 程 の チ ャ ソネルが抑 制 さ

れ る。試料 中の プ ロー ブ核 が超 微 細相 互作 用で 分裂 してい た り異 なっ たア イ ソマー シ フ トを示 してい る

と僅 か に周 波数 の異 な った核 共 鳴 光 は千 渉 し遅 延時 間 スペ ク トル に量 子 ビー トを示 す6・1%電 子 蓄積 リ

ソ グをシ ン グル バ ンチモ ー ドで作 動 させ、核 の 励起 状態 の寿 命 よ り短 い時 間 の パル ス放射 光 を用 い ると

放射 光 パル スの入 射時 点 で電子 系 に よ る散 乱 の鋭 い ピー クが立 ち、 その後 に引 き続 いて強度 が指数 関数

的 に減衰 す る核 共 鳴散 乱 が観測 され るので 、高 速X線 検 出器 を用 い遅 延時 間 の関数 と して強度 を測 定す

れ ば核共 鳴散 乱 だけ を取 り出す こ とがで き、量 子 ビー トが観 測 されれ ば核 共 鳴周 波数 の詳細 を知 ること
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がで き る。

トリスタ ソARに 設置 され た ア ソジ ュ レー タ放 射 光 を用 い た超 高圧 発 生用DAC中 の57Fe核 に よ る核 励

起 前 方散 乱 の測 定結 果 に つ いて記 す。 実験 は2回 行 わ れ、1回 目の実験 で5'Fe核 共 鳴前 方散 乱 の 干渉 か

ら生 じた量 子 ビー トの観測 に成功 し、 ビー トか ら超 微細 磁場 の値 を決定 した。2回 目の実験 で は同 じ試

料 を用 い外 部磁 場 下で の測 定 を行 い、 放射 光 の持 つ直線 偏光 の特徴 を利 用 して 高圧 下で は試料 は強 磁 性

体 に相 転移 して い るこ とを明 か に した。図1に ア ソジ ュ レー タ放 射 光 に よ る核共 鳴前 方散 乱測 定 の1回

目の実 験配 置 図 を示す 。 エ ネル ギー6.5GeVの ア ソジ ュ レー タ放射 光 は パル ス間隔1.4μsecの シ ングル

バ ソチ モー ドで運 転 され、 まずSi(111)分 光結 晶に よって1eVま で予 備的 に分 光 されSi(1064)に よる非

対 称反 射 に よって バ ン ド幅8meVま で単 色 化 され る。 この光 は超 高圧 発 生用DAC中 へ入 射 され 、 セ ル

内に挿 入 されて い る試 料 中 の57Fe核 に よる核 共 鳴前 方 散乱 光 の遅 延時 間 スペ ク トル を セル後 方 に配 置 し

た時 間 分 解 能1nsの 高速 プ ラ スチ ック シ ソチ レー タを用 いて 測 定 した 。 用 い た試 料 は ネー ル温 度TN

=140K、 立 方 晶 ペ ロブ スカ イ ト構 造 の反 強磁 性体SrFeO3(96%stFe富 化)多 結 晶粉 末で あ る。 この粉 末

を試 料 室 で あ るガ ス ケ ッ トの穴(直 径0ユ5mmφ)中 に圧 力 分布 測 定用 ル ビー微 粉 末及 び圧:力媒体 と

共 に挿 入 し散 乱体 と した。 測定 時 の圧 力 は平 均44GPaで あ る。 得 られ た遅 延 時間 スペ ク トル を図2に

示 す。 明瞭 な ビー トが観測 され 、磁 気分 裂 した57Fe共 鳴 核準 位 に対 応 して い る。 各準位 間 の エ ネル ギー

差 に対応 した干 渉 に よる量子 ビー ト(量子 うな り)、 すな わ ち遅 延 時間 スペ ク トル での量 子 ビー トの変 調

周期 Ω8は
　 　

Ω8=ca。m(n,〃z,r)一(v。'm'(n',〃z㌧ 〆)

Si(1064)

「

Si(1064)

Si(111)

繰 竿 鷹 ・ 臆1螂_
Si(111)

図1ト リス タソAR-NE3に 於 け るア ソ ジュ レー タ放 射光 に よる核 共 鳴前 方散 乱測定 の実 験 配置 図

で与 え られ る。 ωは共 鳴周 波数 で あ り、n,mは 核 準位 を示 す量 子 数 でrは 試 料 中 で の核 位 置 を示 す。 ま

た、前述 した よ うに ここで使用 した放 射光 は直線 偏光 なの で、 サブ準位 に分裂 した磁性体 中 での核 に と・っ

て は遷 移 の選択 則 か ら、偏 光 面 と量子 化 軸 との方 向に依 存 して励起 され る。放 射 光の電 場 ベ ク トルEが

ゼー マ ン分裂 した核 の量 子 化軸 の 方 向、 この 場合 外部 磁 場 菰
幻の方 向 と平行 な らば核 の遷 移 はM1遷 移

なので 、 △鋭=±1の 励起 が起 こ り、垂 直 な らば △〃zニ0の遷 移 が起 る。逆 に核 励起 前 方散 乱遅 延 時 間 ス

ペ ク トル か ら、試 料 厚 さ、核 準位 の分 裂 幅、 シフ ト、各 準位 問の遷 移 確率 を 決定 す る ことが出来 る。図

2の 実 験 結果 を良 く再 現 す るパ ラメ ー タは18μmの 試 料厚 さと23Tの 超 微細 磁 場 で あ る こと が判 明 し

た。 また 、図2中 で25nsの ピー クは量 子 ビー トで は な く、遅 れ てや って ぎた放射 光 に よるプ ロンプ ト

で あ る こと も判 明 した。2回 目の実験 で は放射 光 の結 晶 に よ る単 色化 の効 率 が前 回 よ り改 良 され 、前 回

よ り高 輝 度 なバ ソ ド幅8meVま で の単 色 光 を得 る こ とが で きた。 この光 は1回 目の実 験 と同様 に超 高

圧 発生用DAC中 へ 入射 され 、 セル 内 に挿 入 され て い る試料 中 の57Fe核 に よ る核 共鳴 前方 散乱 光 の遅 延時
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間 スペ ク トル をセ ル後

方 に配置 した時間 分解

能0.3nsの シ リ コソ ・

アバ ラソ チ ・フ ォ トダ

イ オ ー ド(APD)を 用

い て測定 している。1回

目の 実 験 か らSrFeO3

は高 圧下 で超 微細 磁場

が観 測 され、 ネール 温

度 が室温 以上 に上 昇 し

た ことが判 明 して い る

が 、SrFeO3は 低 温 ・

常圧 下 では ヘ リカ ルス

ピ ソ構造 を示 す反 強 磁

性体 で あ り、中性 子 散
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図2ア ソジ ュ レー タ放 射光 に よ る5アFe核共 鳴前 方散 乱 遅 延時 間 スペ ク トル試

料 はSrFeO3で あ り圧 力44GPa、300Kで 測定 された 。

乱 の常圧 下 実験 か ら鉄 の最 隣接 間 交換 相 互作 用 は強 磁性 で あ る と報 告 され て い る17)ので 、高圧 下 で は圧

力 に よって強 磁性 が誘起 され る可能 性 が あ る。 そ の こと を明 らか にす る ため に放 射 光 の直線 偏光 特性 を

用 いて外 部磁 場 を試 料 に印加 した状 態 で核励 起 前方 散乱 実験 を行 った。2回 目の実 験 の測定 条件 は測 定

温 度300K、 圧 力74GPaで あ り、0.78Tの 外部 磁場 をDACの 外 か ら試 料 に 印加 して測 定 され た。 こ こ

には スペ ク トルは示 さな いが 、放射 光 の電 場 ベ ク トル に外部 磁 場 が平行 ・垂 直の条 件 で 明 らかに スペ ク

トル形 状 は異 なって い て、 それ ぞ れ △〃z=±1、 △〃FOの 励起 に対応 してい る こ とが判 明 した。 この こ

とは予 想 され た よ うに、SrFeO,と い う物 質 は本 来300Kで は 常磁 性体 であ るが、 高圧 下 で ネー ル温 度

が300K以 上 に上昇 し、 外部 磁場 の 方 向へ量 子 化軸 が 向 いて い る こと を示 して い る。 外 部磁 場 の方 向へ

磁 化 が向 いて い る こ とは、本 来常 圧 下 では 反強 磁性 体 で あ ったSrFeO3は74GPaの 高 圧 下 では強 磁挫 体

に相転 移 して い ると解 釈 す る こ とがで き る。 叉 、量 子 ビー トか ら74GPaで の57Fe超 微 細 磁場 は23.5T

であ る こと、電 気 四極子 相 互作 用 は ほ とん ど零で あ り、試 料 厚 さは約12μmで あ る こと も判 明 しそ れ ら

の結果 は1回 目の 実験結 果 と一致 して い る。

4.お わ りに

ダイヤモソド・アソビル ・セル(DAC)を 用いたSrFeO3の 高圧下訂Feメスバウアー分光測定を放射光

による核共鳴前方散乱の測定から行った。放射光によるDACを 用いた超高圧下核共鳴散乱の測定は、

今迄の放射性同位元素RI源 を用いた測定では非常に困難であった超 ・極低温での測定、外部磁場下あ

るいは偏光ガソマ線源による測定が、放射光の高い輝度 ・指向性 ・ほぼ完全な直線偏光とによって極め

て容易になり、本研究方法が画期的に進展するのは間違いない。さらに高輝度放射光による核励起 ・核

共鳴散乱は核励起子を生成させ、唯一つの偏光特性を持ち、meVエ ネルギー領域での非弾性散乱の観

測や、 μeVエ ネルギー領域での準弾性散乱の観測など、新しい現象や可能性を含んでいて放射性同位
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元 素 を線源 と した メスバ ウア ー分光 とは全 く異 な った新 しい側 面 を持 ち、 現在 、理 論 ・実験 両 面か ら極

めて注 目 され て い る新 しい研 究 分野 で あ る。

本 研究 は張 小 威(KEK-PF)、 .瀬戸誠(京 大 炉)、 依 田芳卓(東 大 工)、 杉 山 弘(KEK-PF)、 石

川 哲也(理 研)、 菊 田怪 志(東 大工)、 和 田耕 司(阪 大基 礎工)、 遠藤 将 一(阪 大 極限 セ ソター)、 安

藤 正海(KEK-PF)、R.RUf6er(ESRF)の 諸 氏達 とのTRISTAN-ARNE3を 用 いた共 同研 究 で あ る。
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