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研究成果の概要（和文）：Fe2O3の(0001)から発せられる即発蛍光X線と遅延蛍光X線の両者の観測を行い、入射方位に
対するそれぞれの蛍光X線の強度変化の観測を行った。即発蛍光X線は試料の結晶対称性を反映した３回対称性を示して
いたが、遅延蛍光X線は２回対称性を示していた。即発蛍光X線は、コッセル線も観測され通常の蛍光X線ホログラムと
同じと解釈される。２回対称性については、メスバウアー効果の影響があり、核磁気の異方性が関係していると考えた
。ここでは、サンプル磁化ベクトルと光の磁場の関係が影響していると考え、その結果、M1遷移吸収プロセスが大きく
関与している可能性が考えられた。

研究成果の概要（英文）：Intensity variations of the prompt and delayed X-ray fluorescence were measured 
with changing the direction of the sample. Two dimensional patterns of the prompt and delayed X-ray 
fluorescence were quite different; the former showed threefold symmetry and X-ray standing wave lines 
like X-ray fluorescence hologram, but the latter showed twofold symmetry. The twofold symmetry is 
considered to be related to nuclear magnetic moment because of Mossbaur effect. Taking into account the 
magnetization direction of the sample and magnet field of the incident X-rays, the M1 transition 
absorption process was possible reason of this phenomenon.

研究分野： X線物理

キーワード： 原子分解能ホログラフィー　γ線ホログラフィー　ヘマタイト　メスバウアー効果
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１．研究開始当初の背景 
 近年，Ｘ線や電子波の干渉を利用した原子
分解能ホログラフィー1)が注目されている．
本手法は，単純に三次元原子像を提供するだ
けでなく，数原子先までの原子像をイメージ
ングでき，そのゆらぎまでも定量評価できる．
そのため，Ｘ線回折や XAFSでは評価の困難
な中距離局所構造の解析に基づいた新しい
サイエンスを展開できる可能性を秘めてい
る．一方，Ｘ線や電子線による散乱を利用す
る上記手法は，再生される原子像の元素を特
定することが基本的に難しく，特に同一元素
で化学状態の異なるものを選別することは，
ほぼ不可能である．このような点で，γ線に
よる核共鳴散乱は，同一元素であっても磁性
や価数によってエネルギーが異なるという
特徴を有する．従って，γ線ホログラフィー
は，元素選択的かつ化学状態選択的な原子イ
メージングが可能となる(図 1)．また，核共
鳴散乱の散乱断面積が，通常の電子散乱に比
べて一桁程度大きく，そのため測定されるホ
ログラムの振幅が数％(蛍光Ｘ線ホログラム
の 10倍)に達する点も利点である． 

 
２．研究の目的 
γ線ホログラフィーの研究は，ポーランド
の Koreckiらによって，そのデモンストレー
ションがいくつか行われたが，それらは全て，
Co の放射性同位元素を線源として用いたも
のである．2)このようなメスバウアー線源は
数種類に限られており，そのため対象となる
元素も限られていた．また，線源からのγ線
の強度が弱く，データの精度を向上させるた
めに，数ヶ月の測定時間を要する点も問題で
あった．この点，高輝度で波長可変な放射光
を用いれば，その対象元素の幅が 20 種類程
度に大きく広がり，実用的な時間内でホログ
ラム測定を完了させることができる． 
本研究では，放射光を用いたγ線ホログラ
フィーの研究を確立するために，標準試料と
して，Fe2O3(Feは 57Fe)単結晶を用い，その
Fe の核共鳴散乱に起因したホログラムの測
定を，Feからの蛍光Ｘ線を測定することによ
って達成する．  
 
３．研究の方法 
実験は SPring-8 BL09XU にて行った．サン
プルの Fe2O3の結晶は強磁場を加えての磁化

方向をそろえた．サンプル表面は(0001)方向
になるようにカットした．57Fe の原子核が吸
収する光は hv=14.4keV である．このビーム
ラインでは，SPring-8 の ID09 が生成する放
射光を高分解能モノクロメーターを使って，
分解能は 2.5meV の hv=14.4keV の光を使うこ
とができる．これをサンプルに照射して，転
換電子起因による蛍光 X 線(hv=6.4keV)を測
定した．我々はγ線ホログラフィーと蛍光 X
線ホログラフィーを測定できる装置として，
2つのタイプを開発した．それを図２に示す．
図２(a)では，トロイダル結晶を用いて，鉄
の蛍光を選択的に計測する方法である．広い
立体角を測定することにより、ノーマルモー
ドの効果を無視でき、純粋なインバースモー
ドによる散乱・干渉効果を測定できる． 
 通常の蛍光 X線と転換電子起因の蛍光 X線
を分離するために，転換電子起因の蛍光 X線
の発光が時間的に遅れることを利用した．
SPring-8 のバンチと同期することで，光を照
射している間の信号を通常の蛍光 X 線起因
(プロンプト)とし，光の照射が終わってから
発光する成分を転換電子起因とした．蓄積リ
ングの運転モードの番地モードは C であり，
11train のバンチが来たのち，145.5ns の間
隔がある．そこで，0-28nsを通常の蛍光X線，
28-150ns の遅れて発光したものを転換電子
起因とした． 
 また，図 2(b)の方法では，分光結晶を使わ
ず，直接シングルフォトン検出を行い，パル
ス高から Fe の蛍光を選択的に測定した． 

 
４．研究成果 
 図 3(a)は，図 2(a)のセットアップで測定
したプロンプトの信号強度である．図 3 (b)
は 28-150ns の信号強度の積算値である．こ
のように大きくパターンが異なるものが観
測された．図 3(a)はノイジーであるがコッセ
ル線が見られる．このコッセル線は 6回対称
の成分と3回対称の成分を見つけることがで
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図１ (a)γ線ホログラフィーの原理及び(b)得ら
れる原子像。入射Ｘ線の方位を変えた特の
(遅延)蛍光Ｘ線の測定によってγ線ホロ
グラムが測定できる。 
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図 2 γ線ホログラフィー測定のための二種類の
実験配置。(a):Fe Kα線を分光するための
トロイダル型グラファイトを導入したシ
ステム。(b): トロイダル型グラファイトを
介さずに、直接、蛍光 X線を検出するシス
テム。 



きる．これは Fe2O3の(0001)方向に対する対
称性に対応する．また，θ=0 度の場合は放射
光をサンプル面に対して垂直に入射した状
態である．通常の蛍光 X線では垂直に入射し
てサンプルを回転させても，強度の変化はな
い．図 3(a)もそのようになっている．それに
対して，図 3(b)のパターンは大きく違う．θ
=0°の場合でも，サンプルの回転角度にした
がって，大きく信号強度が変化する．加えて
サンプルの結晶の3回対称性を反映していな
い．ここから，結晶構造とは異なる情報が反
映されていることが推測される．また，図
2(b)のようにジオメトリを変更し，条件を変
えて計測した結果も全く同じであった． 
図3(a)を通常の逆蛍光X線ホログラムとみ
なして，ここから結晶方位が推定できる．図
3(a)を球面上にマッピングすると，図 4(a)
になる．(結晶の対称性を考慮して，3回対象
操作を行った．) 
 図 4(b)に，50Åクラスターでシミュレーシ
ョンを行った蛍光X線ホログラフィーのパタ
ーンを示す．コッセル線が非常に良い一致を
示すことがわかる．ここから，結晶方位が正
確に決定され，図に示すような方位となった．
図 5 に Fe2O3の結晶構造を示す．結晶構造か
ら，反強磁性体の磁化軸方向は，垂直方向で
あることがわかる． 
 共鳴吸収の結果は，3 回対称構造を示して
いない．このことから，結晶構造起因ではな
い構造である．そこで，これは光の磁場ベク
トルと，結晶の磁化軸との関係によるものと
考えた．そこで，光の磁進行方向をZ軸とし，
光の磁場を Y軸にとる．これに対して，結晶
の磁化軸方向による強度依存性をプロット
すると，図 6 が得られた． 

 サンプル磁化ベクトルと光の磁場が一致

する，天頂付近は，M1 遷移吸収プロセスが抑
制されるため，強度が弱くなっている．それ
に対し，サンプル磁化ベクトルが X軸と一致
した場合に，吸収が最大となる．これ M1 遷
移の様子と一致する． 
 それに対し，サンプル磁化ベクトルを z軸
に合わせた場合は状況が異なる．z 軸と磁化
ベクトルが一致した場合に，強度が最大にな
るのではなく，±45°方向に強度が最大とな
る．これは非常に奇妙であり通常の M1 遷移
では起こり得ない． 
 この放出分布は pz成分と dzy成分を含むこ
とがわかる．そこで，下記の式を用いて成分
を分離した． 

 

 
 そのフィッティングの結果を図 6に示す． 
 これから分かるように、M1 成分に対して，
これらの放出分布強度は非常に強い．また，
E2 遷移では本来 成分になるはずであり，強
度も通常は M1 成分よりもずっと小さい．し
たがって E2 遷移に起因する可能性は低い． 
 またサンプル表面などの実験的な問題に
起因する可能性についても検討した．サンプ
ル表面の起伏によるパターン変動は，XFH に
も同様に乗るはずであるが，同時に観測した
XFH にその構造が見られない．またセットア
ップを変えて 2回測定したが，サンプル上の
照射位置が異なるにもかかわらず，同じパタ
ーンが得られた．このことから，サンプルの
表面構造に起因するものではない．また，実
験セットアップを変えていることから，観測
上の問題ではないことも分かった．この遷移
行列に関しては，さらなる理論の発展を待つ
必要がある． 
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図 3 蛍光 X線の強度分布。(a): 即発蛍光 X線。

(b): 遅延蛍光 X線 

 

図 4 Fe2O3の蛍光 X 線ホログラム。(a): 実験
データ。(b): 計算データ。 

 
図 5 Fe2O3結晶の方位。 
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図 6 核共鳴吸収を仮定した場合の蛍光 X 線の
強度。(a):生データ。(b):スムージングし
やもの。 


