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研究成果の概要（和文）：ネオジム及びイッテルビウムを用いた放射光メスバウアー吸収分光法のための測定系の開発
に取り組んだ。メスバウアー分光法は原子核を利用した電子状態の調査法であり、物質の元素ごとの電子状態を調べる
ことができる。ネオジムもイッテルビウムもレアアースであり、磁石材料などに使われる重要な物質でありながら、従
来の同位体線源を使うメスバウアー分光法では線源の調製に難があった。線源に放射光を用いることでこの問題を解決
すべく、放射光用にさまざまな測定系開発を行い、イッテルビウムの放射光メスバウアー吸収分光での強度の大幅増大
に成功した。ネオジムについては測定強度の評価を行い、毎秒1.5カウント程度の強度が実現できた。

研究成果の概要（英文）：The aim of this project is the development of the measurement system for synchrotr
on-radiation (SR) based Mossbauer spectroscopy of Neodymium and Ytterbium. Mossbauer spectroscopy is a met
hod for the study of element-specific electronic states even in compounds composed of many elements. Both 
Neodymium and Ytterbium is rare-earth elements and they often have important function for many materials s
uch as magnetic materials. However, the traditional Mossbauer spectroscopy with radioactive isotopes (RI) 
as gamma-ray source has difficulty in the preparation of the RI. To solve this difficulty, SR can be used.
 To achieve SR based Mossbauer spectroscopy of these two elements, the components of the measurement syste
m was developed. As a result, the drastic enhancement of the detected counting rate in SR based Mossbauer 
spectroscopy of Ytterbium is achieved, and also the counting rate of about 1.5 count per second is achieve
d in nuclear reosonant scattering of SR by Neodymium. 
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１．研究開始当初の背景 
 (1)Nd のメスバウアー分光法について 
メスバウアー分光法は原子核とX線(γ線)の
共鳴を用いる分光法であり、核準位の電子系
からの超微細相互作用に依る変化を測定す
るため、原子核選択性のある電子状態測定法
として 57Feをプローブとした手法を中心に非
常に多くの研究に用いられる有用な手法で
ある。しかるに、Nd のメスバウアー分光法に
おいては 145Nd の第 2 励起状態(共鳴エネルギ
ーE=72keV、エネルギー幅Γ=0.63μeV)を用
いた手法が知られているが、この手法はエネ
ルギー分解能が低く、あまり広く用いられて
いるとは言い難い。例えば、最も核ゼーマン
分裂に依る核準位の磁気分裂が明瞭に起こ
る例と考えられるネオジム磁石（Nd2Fe14B）の
単結晶でメスバウアー測定を行った例でも、
本来 18 か所のエネルギーに吸収が観測され
るはずであるが、幅の広い吸収が 2つ見える
に留まっており、そこから Nd 原子磁気モー
メントの評価は可能であるものの、スペクト
ルにおける核共鳴吸収エネルギーの分離は
明瞭とは言い難い[1]。145Nd には第 1 励起状
態(E=67keV、Γ=16neV)もあり、エネルギー
分解能は第 2 励起状態に比して 40 倍程度改
善するが、放射性同位体線源の問題から 1例
を除いて報告が無い[2]。これは、線源を使
う従来のメスバウアー分光法では線源の放
射性同位体の崩壊における分岐比が第2励起
状態の方が多いこと、検出器側の分解能も
1keV 程度の幅があるためエネルギープロフ
ァイルにお互いの裾がかなり重なることな
どの理由から、第 1 励起状態の核共鳴を第 2
励起状態のものと明瞭に分離することが難
しかったためである。 
 (2)放射光メスバウアー吸収分光法の進展 
メスバウアー分光法において、放射性同位体
線源の代わりに放射光をX線源とする手法が
確立してきている。放射光を用いることで、
ダイアモンドアンビルセル等を用いた場合
などにおきる試料が微小な場合等にも対応
できるため、これまで放射性同位体線源では
強度不足で難しかった極限状況での測定に
非常に有効に利用されている。その中でも、
2009 年には放射光メスバウアー吸収分光法
が開発され[3]、核共鳴過程における内部転
換過程を経た蛍光X線を用いる本手法により、
メスバウアー分光法としては高エネルギー
である50keV以上の核共鳴を用いた測定の可
能性が大きく開けてきた。さらに、放射光は
数 eV のエネルギー幅で分光されるため、145Nd
における第 1励起状態と第 2励起状態を完全
に分離可能である。 
 
２．研究の目的 
放射光メスバウアー吸収分光法を用いて
145Ndの第1励起状態を用いた高分解能のメス
バウアー分光法を実現することを目的とし
て研究を進めた。そのため、小目的として以
下の二つを設定した。 

(1) 145Nd の核共鳴散乱強度の評価 
放射光による 145Nd の核共鳴散乱強度は第 1
励起状態・第 2励起状態共に評価されていな
い。特に、第 1励起状態はエネルギー幅も狭
く、そもそも放射光が強度不足である可能性
もある。従って、145Nd の核共鳴散乱の評価を
行った。 
(2) 放射光メスバウアー吸収分光測定系の
構築 
上記(1)において強度的に可能と判定された
場合、放射光メスバウアー吸収分光に必要な
エネルギー基準体等の要素部品を選定し、測
定系の構築を行う。 
 
３．研究の方法 
(1) 蛍光 X線測定での強度評価 
2009 年の放射光メスバウアー吸収分光法と
同種の、内部転換過程を経た蛍光 X線を測定
する手法(図 1)にて、Nd化合物における放射
光核共鳴散乱強度の評価を行った。ここで、
Nd 化合物としては常温・大気中での安定性か
ら Nd2O3 を用いた。上記に由来する取り扱い
の容易さに加えて、Nd2O3の核共鳴吸収スペク
トルのプロファイルは従来のエネルギー分
解能の低い 145Nd メスバウアー分光法では単
純なスペクトルを与えるとされており、放射
光メスバウアー吸収測定におけるエネルギ
ー基準試料の候補材料であることも用いた
理由である。また、その試料は天然の
Nd2O3(145Nd 含有率 8.3%)及び同位体富化した
Nd2O3の 2種で行った。強度が低いと予想され
る天然試料を用いた理由は、同じ希土類であ
り、核共鳴のエネルギーの近い Yb の同位体
174Yb (E=76keV、Γ=0.26μeV、同位体存在比
31.8%)や 176Yb (E=82keV、Γ=0.23μeV、同位
体存在比 13%)でも天然試料で核共鳴散乱が
観測された前例[4]があるためである。 
(2)内部転換電子測定での強度評価 
核共鳴散乱過程における内部転換過程にお
いては、内部転換電子が放出される。また、
内部転換過程によって生じた K殻や L殻等の
内殻軌道の空位を解消するときには蛍光X線
だけでなくオージェ電子も発生する。したが
って、(1)の蛍光 X 線だけでなく、これら内
部転換電子やオージェ電子を測定すればよ
り計数効率が向上することが期待される。内
部転換電子を測定するという手法自体は放
射性同位体線源のメスバウアー分光法[5]及
び放射光核共鳴散乱法[6]においてすでに適
用されているが、放射光メスバウアー吸収分
光法にそのまま適用可能な形では前例が無
い。したがって、174Yb を用いた内部転換電子
測定の強度評価を行った。174Yb を用いたのは、
Nd と同じ希土類であること、核共鳴のエネル
ギーが 76keV と近いこと、過去に内部転換蛍
光 X 線での測定例があること[4]、という 3
つの理由からである。その後、同じ測定系を
用いて、145Nd 同位体を富化した Nd2O3につい
て強度評価を行った。 



図 1 強度評価時の測定系の概略図。アヴァラ
ンシェフォトダイオード検出器は蛍光X線を
測定する①では真空チャンバーの外にある
が、内部転換電子を測定する②では真空チャ
ンバーと一体化している。散乱体には強度評
価したい試料(Nd2O3 や YbB12)が置かれる。ま
た、ノイズ遮蔽材は、放射光施設の設備の関
係で核共鳴散乱に必要なエネルギーのX線と
同時に選択されてしまうその1/3のエネルギ
ーのX線を遮蔽する為に用いている。さらに、
この評価系はⒶに「透過体」と呼ばれる測定
試料を置けば、そのまま放射光メスバウアー
吸収分光測定系になる。 
 
４．研究成果 
(1)蛍光 X線測定での強度評価 
SPring-8 の BL11XU ビームラインを用いて、
145Nd第1励起状態を用いた核共鳴散乱強度の
評価測定を行った。測定は 23.6ns 毎に X 線
が放射される、「Aモード」で行った。これは、
145Nd 第 1 励起状態の 29ns の半減期を考慮し
て選択した。また、APD 検出器には検出する
立体角を増やして測定計数を高めるため、
3x5mm の素子が 8 つある多素子 APD を利用し
た。また、ノイズ遮蔽材には Pb を用いた。
結果、天然試料・同位体富化試料共に、145Nd
の核共鳴散乱が明瞭に分離できず、蛍光 X線
を検出するのみの測定系では強度不足であ
ることが判明した。また、このときの評価か
ら、蛍光 X線を利用した場合は毎秒 0.2 カウ
ント以下の計数であることが分かった。「３． 
研究方法」にて比較として挙げた Yb の同位
体での放射光核共鳴散乱は検出されたにも
かかわらず、145Nd の第 1励起状態での放射光
核共鳴散乱で検出されなかったのは、エネル
ギー幅が 1桁以上小さいこと、及び核準位の
性質から断面積も1桁近く小さいことが主因
と思われる。 
(2) 内部転換電子測定での強度評価 
上記(1)の結果から、145Nd からの放射光核共
鳴散乱の検出効率を大きく向上させる必要
があることが判明した。このため、検出器と
真空チャンバーを一体化することで大気や
検出器外装による電子の遮蔽を無くし、電子
測定可能な検出器を用いて強度評価を行う
こととした。このときの APD には、(1)と同
様の 8素子の APD を利用した。まずは、この
検出器に依ってどの程度の強度増大が見込
まれるかを調べるため、174Yb の第 1励起状態
による放射光核共鳴散乱を用いて計数向上
の具合を評価した。測定系としては上記図 1
における散乱体を YbB12 とし、Ⓐ位置にも
YbB12 を置く配置とした。YbB12 を選択した理
由は、従来の同位体線源に依る 170Yb(同位体

存在比 3%)でのメスバウアー分光法で、YbB12

のメスバウアー吸収スペクトルのプロファ
イルは単純な 1か所の吸収であり、放射光メ
スバウアー吸収スペクトル用のエネルギー
基準試料として有望だからである。また、こ
の YbB12 は単結晶を破砕して作成された多結
晶粉末の錠剤であり、Yb-B 系の多結晶に頻繁
に見られる他の Yb-B 化合物（YbB6など）の混
入は無い。また、利用した放射光施設は
SPring-8 のビームライン BL09XU である。こ
のときの SPring-8 の運転モードは、上記(1)
と同じ A モードを利用した。Yb 用には Pb を
遮蔽材として置いている。なお、同種の測定
系にて蛍光 X線のみの測定では毎秒 1.2カウ
ントであった。このとき、電子を測定する本
測定系では、毎秒 6カウントの計数を達成し
た。すなわち、蛍光 X線に比して 5倍程度の
強度増大が達成されたことになる。また、本
測定系に依り、174Yb の放射光メスバウアー吸
収分光が可能であることが分かった。[7] 

図 2 測定された 174Yb の放射光メスバウアー
吸収スペクトル 
 
電子測定による強度増大効果は、基本的に内
部転換過程の核共鳴散乱に占める割合と、核
共鳴エネルギー及び内殻の電子軌道のエネ
ルギーに依存する。145Nd と 174Yb を比較する
と、内部転換過程の割合を示す内部転換係数
は近く（145Nd の第 1 励起状態で 9.55、174Yb
の第 1 励起状態で 9.41）、核共鳴のエネルギ
ーも近く、電子軌道のエネルギーも希土類同
士ということで割と近い。このため、145Nd の
第 1励起状態を利用した放射光核共鳴散乱で
も、5倍程度の強度増大が見込まれる。仮に、
蛍光 X線での計数が最大値の毎秒 0.2カウン
トであった場合、電子測定によって毎秒 1カ
ウント程度の計数になることが見込まれ、こ
の場合は数日の測定で放射光メスバウアー
吸収スペクトルの測定が可能になると予想
される。このため、本測定系を用いて 145Nd
第 1励起状態を利用した放射光核共鳴散乱の
強度評価を行った。ノイズ遮蔽材には Pb で
はなく Ta を用いた。これは、Ta の吸収端は
67.4keVと 145Ndの第1励起状態のエネルギー
(67.2keV)の直上にあり、Pb よりも効率良く
1/3 のエネルギーの X 線を遮蔽できるためで
ある。また、散乱体には 145Nd 同位体を富化し
た Nd2O3を用いた。実験は SPring-8 の BL11XU
ビームラインで行われ、そのときの SPring-8
の運転モードはこれまでと同様Aモードであ
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った。結果、およそ毎秒 1.5 カウントの測定
計数が得られた。蛍光X線での評価が毎秒0.2
カウント以下であったことから、7 倍以上の
計数強度を実現した。また、Ta の K 吸収端
(67.4037keV、図３)を基準にとって評価した
核共鳴のエネルギーも 67.237keV であり、
67.22keV[8]や 67.25keV[9]といった文献値
と矛盾しないものであった。そのエネルギー
プロファイルを図 4に示す。 
 

 
図 3 (a)Ta 箔による吸収端のスペクトルと
(b)その微分。いずれも、放射光施設の分光
結晶の角度に対する依存性として測定して
いる。(b)における曲線は適合曲線で、ロー
レンツ関数を使用している。(b)のローレン
ツ関数の頂点を吸収端として設定した。 
 

図 4 測定された 145Nd 放射光核共鳴散乱のエ
ネルギースペクトル。曲線はガウス関数に依
る適合曲線。エネルギー軸は図 3で定めた Ta
の吸収端を基準に評価している。 
 
(3) 今後の展望 
上述の測定系により、現状では 1スペクトル
に数日の日数を要するものの、放射光メスバ
ウアー吸収スペクトルの測定が可能といえ
る強度を確保することが出来た。検出器に用
いた APD 素子の改良・測定系の最適化をさら
に進めることでさらなる計数向上が可能で
あると考えられ、実際の 145Nd 放射光メスバウ
アー吸収スペクトルの測定が可能な状況に
達つつあると思われる。本研究によって 145Nd
の第 1励起状態を用いた放射光メスバウアー

吸収スペクトル測定のための核共鳴散乱強
度の確保には一定の目途がついたと考えら
れ、今後は 145Nd 第 1 励起状態の核四極子パラ
メーター等の原子核のパラメーターの決定
を目指しうる段階に至ったと考えられる。 
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