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研究成果の概要（和文）：中性子スピンエコー分光法とスピン偏極解析を組み合わせることで，磁性に関する異
なる運動モードを識別したダイナミクス分光手法の確立を目指した研究を行った．具体的には，酸化鉄ナノ粒子
分散溶液（磁性流体）における磁気緩和を対象に，スピンフリップ散乱と核散乱を分離したスピンエコー測定に
よるダイナミクス解析を行った．中性子ビーム実験は，大強度陽子加速器施設（J-PARC）の物質・生命科学実験
施設（MLF）のBL06中性子共鳴スピンエコー分光器群にて行った．ヘリウムスピンフィルタの極性に依存した中
性子小角散乱プロファイルおよびスピンエコーシグナルの解析を行い，異なる緩和モードに起因する違いについ
て議論した．

研究成果の概要（英文）：A combination of neutron spin echo spectroscopy and spin polarimetry was 
studied to establish a spectroscopic method that distinguishes different kinetic modes related to 
magnetism. Specifically, we analyzed the dynamics of magnetic relaxation in an iron oxide 
nanoparticles dispersed in solution (magnetic fluid) by neutron spin echo measurements separating 
spin flip scattering and nuclear scattering. Neutron beam experiments were performed at the BL06 
neutron resonance spin echo spectrometer of the Material and Life Science Experimental Facility 
(MLF) at the Japan Proton Accelerator Research Complex (J-PARC). We analyzed the small angle neutron
 scattering profiles and spin-echo signals depending on the polarity of a helium spin filter and 
discuss the effects on the spin echo signal caused by different relaxation modes.

研究分野：中性子光学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
多くの物質のダイナミクスは様々な運動モードを反映したものであり，これらが混在した系を観測することにな
る．このような複雑な運動状態をモデル化し，系統的に理解するために，異なる運動モードを識別したダイナミ
クス測定が必要とされる．本研究によって開発された分光手法は，磁性に関する運動モードを抽出したダイナミ
クス測定につながる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
中性子ビームはその波動性から，サブナノメートルから数 100 ナノメートルの空間スケール
の構造解析に用いられる．さらに試料で散乱された中性子のエネルギー変化を識別する（分光す
る）ことで，どの空間スケールの構造がどの時間スケールで運動しているか調べることができる．
磁性物質の新奇な機能発現の解明には，静的な磁気構造はもとより，その動的な特性の理解が不
可欠である．スピン偏極解析によって磁気的な性質のみに着目した静的・動的構造情報を得るこ
とができるので，中性子は磁性研究のための強力なプローブとして利用されている．  
中性子散乱分光法の中でも中性子スピンエコー法 [1] は，高いエネルギー分解能（遅い運動
に対応）を有し，時間相関関数を直接観測可能であるため，緩和現象測定に適した分光法である．
多くの物質のダイナミクスは様々な運動モードを反映したものであり，これらが混在した系を
観測することになる．このような複雑な運動状態をモデル化し，系統的に理解するために，異な
る運動モードを識別したダイナミクス測定が必要とされる．スピンの運動に起因する散乱は中
性子のスピンフリップを伴うため，散乱中性子の偏極解析によって，原子構造に起因する散乱
（核散乱）を分離した，磁気秩序の揺らぎ・緩和現象のみを識別したダイナミクス測定を行うこ
とが可能となる． 
共鳴型スピンエコー法のひとつであるModulation of intensity with zero effort (MIEZE) 型
スピエコー分光法 [2] においては，試料に入射する中性子ビームは同一スピン固有状態にある
という特長があるため，試料後にスピン偏極アナライザを設置することで，散乱中性子の偏極解
析が可能になる．本研究で開発を行う偏極解析中性子スピンエコー法では，偏極解析によるスピ
ンフリップ散乱の分離によって，Neel 緩和成分を抽出することができ，それぞれの緩和機構の
相対寄与を実験的に測定することができると考えられる．また，スピンエコー法では，交流磁化
率測定のカバーする範囲（> μs）よりもずっと短い緩和時間（< 0.1 μs）を測定可能である．
磁気緩和現象に対する偏極解析中性子スピンエコー法によるダイナミクス解析を確立すること
で，これまで実験的に詳しく研究されてこなかった未開拓な時間スケールにおける温度や粘度，
粒子径に対する磁性ナノ粒子のそれぞれの緩和機構の振る舞いを明らかにすることにつながる． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，中性子スピンエコー分
光法と偏極解析を組み合わせることで，異
なる緩和機構を明確に分離した，高精度な
磁性ダイナミクスの観測手法を確立するこ
とである．具体的には，磁性ナノ粒子を均
一分散させた溶液（磁性流体）における，磁
気モーメントのランダム運動に起因する緩
和と粒子自体の回転運動に起因する緩和を
分離し，それぞれの緩和時間を測定する．
これによって，バイオテクノロジーなどの
分野で応用が期待される磁性ナノ粒子のダ
イナミクス解明に貢献するとともに，偏極
解析中性子スピンエコー法の応用展開を目
指す．試料の原子レベルの運動状態を調べ
ることができる「中性子スピンエコー分光法」とスピン偏極解析を組み合わせることで，異なる
緩和機構を識別した高精度な磁気緩和現象の観測手法に関する研究開発を行う 
 
３．研究の方法 
磁性ナノ粒子についてヘリウムスピンフィルタによるスピン偏極解析を用いた MIEZE 型中性
子スピンエコー分光測定を行った．具体的には，酸化鉄ナノ粒子分散溶液（磁性流体）における
磁気緩和を対象に，スピンフリップ散乱と核散乱を分離したスピンエコー測定によるダイナミ
クス解析を行った． 
 中性子ビームを利用した実験は，茨城県東海村にある大強度陽子加速器施設（J-PARC）物質・
生命科学実験施設（MLF）の BL06 中性子共鳴スピンエコー分光器 [3] にて行った．試料下流に

ヘリウムスピンフィルタを設置することで，散乱中性子に対して偏極解析を行った．試料は，溶

図 1. 磁性ナノ粒子の磁気緩和機構（Brown，
Neel 緩和）．τ: 緩和時間， η: 粘度，V: 流
体力学的体積，Vp: 粒子体積，K: 異方性因子，
kB: ボルツマン定数, T：温度． 

図 2. ヘリウムスピン偏極アナライザを設置した J-PARC MLF BL06 
MIEZE型スピンエコー分光器の配置 



媒を重水置換した酸化鉄ナノ粒子分散溶液を用いた．実行振動数 200kHz および 400kHz の MIEZE
スピンエコー体系において試料からの小角散乱を測定した．ヘリウムのスピン偏極の時間緩和
の影響を抑えるため，長時間の測定中に定期的にスピン極性を切り替えながら測定を行った 
 
４．研究成果 
 (1) MIEZE スピンエコーシグナル  
駆動振動数 400kHz, 800kHz の 2 つの π/2-共鳴スピンフリッパーを用いて調整された実効振
動数 400 kHz の MIEZE スピンエコーシグナルを図 3に示す．MIEZE シグナルの位相は中性子の
経路に依存するため，平面検出器においては図 4（左下）のように同心円上のパターンとなる．
同じ運動量遷移 Qについて足し合わせる際には，この位相変化を補正する必要がある．傾きを考
慮した大面積検出器に対して位相補正を行い，図 4（右下）のように一様な位相分布になること
が確認できた [5]．また，ヘリウムスピンフィルタとその磁気シールド，ガイド磁場を設置した
状態でも，MIEZE シグナルのコントラストがほとんど変化せず，偏極解析 MIEZE 型スピンエコー
測定が可能であることが確認できた． 

 
(2) 小角散乱測定 
MIEZE 型スピンエコーシグナルが観測され
る状態の中性子ビームを用いて試料からの小
角散乱を偏極解析することで得られたスピン
フリップおよびノンスピンフリップ成分の散
乱プロファイルを図 5 に示す．ヘリウムスピ
ンフィルタのスピン極性に依存した中性子小
角散乱プロファイルおよびスピンエコーシグ
ナルの解析を行い，スピンフリップ，ノンス
ピンフリップ成分を分離した．これらの小角
散乱データについて MIEZE スピンエコーシグ
ナルの時間振動のコントラストを解析するこ
とで，異なる緩和モードに起因する違いにつ
いて議論した． 
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図 3. 実効振動数 400kHzのMIEZEスピンエコーシグナル
の例（文献[4]より引用）．中性子強度の時間的振動のコント
ラスト減少が試料の運動情報（中間散乱関数）を反映する 

図 4.大面積検出器におけるMIEZE
スピンエコーシグナルの位相補正
後の位相分布（右下図）[5] 

図 5. 偏極解析によって得られた小角散
乱プロファイルのスピンフリップ，ノン
スピンフリップ成分 
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