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研究成果の概要（和文）：核モノクロメーターと核共鳴参照吸収体を利用して、μeV～neV領域の超高エネルギ
ー分解能放射光X線回折法の開発に成功した。本手法により、試料で散乱されたX線の弾性および非弾性散乱成分
の分離やμeV～neV領域の超高エネルギー分解能のX線非弾性散乱スペクトルの測定が可能になった。特筆すべき
成果として、発散角が1秒角以下の平面波放射光超単色X線を用い、Si（111）ブラッグ反射における熱散漫散乱
の動的効果の観測に初めて成功した。本現象の観測は、従来の放射光によるＸ線弾性散乱や放射性同位体を用い
たγ線分光では全く不可能なものである。

研究成果の概要（英文）：A synchrotron radiation based ultrahigh resolution spectrometer was 
developed by an variable bandwidth iron-57 synchrotron Mossbauer radiation and a nuclear resonant 
absorber. It is possible to separate elastic and inelastic scattering components from the scattered 
radiation, and also to measure the ultrahigh energy resolution inelastic X-ray scattering spectrum 
in the wide dynamic range. As a notable application, dynamical diffraction effects of thermal 
diffuse scattering on Si (111) Bragg reflection were observed for the first time using plane wave 
Mossbauer γ-rays, whose angular divergence was better than 1.0 arcsecond. The measurements are 
impossible with non-directed γ-rays from conventional radioactive isotopes. A variable bandwidth 
iron-57 synchrotron Mossbauer radiation will open up new possibilities of advanced dynamics studies 
with an ultra-high resolution in the range from μeV to neV.

研究分野： 量子ビーム科学

キーワード： 放射光　核共鳴散乱　メスバウアー分光　X線非弾性散乱　X線回折

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
バンド幅可変核モノクロメーターによる放射光超単色Ｘ線の生成とその応用研究は、世界的に例がなく、本研究
で開発したμeV～neV領域の超高エネルギー分解能Ｘ線回折分光法は、液体、固体のスローダイナミクス研究の
格段の進展につながる革新的量子ビーム利用技術である。今後、開発した計測法が、半導体、誘電体などの単結
晶材料から高分子、生体物質のソフトマター物質の機能発現メカニズムの解明を目指した研究に利用展開される
ことが期待される。 

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 

１．研究開始当初の背景 

ＳＰｒｉｎｇ－８などの第三世代放射光の登場により、大強度の単色Ｘ線を利用したＸ線非

弾性散乱の研究が進展しているが、そのエネルギー分解能は、Ｓｉ単結晶の高次反射を用いた

非対称反射や垂直入反射を用いた場合でも、ｍｅＶ程度が限界で、これ以上は原理的に困難と

なる。一方、メスバウアー核である５７Ｆｅを富化した反強磁性体単結晶の電子散乱が禁制で、

核共鳴散乱が許容の反射面を利用して放射光を単色化すれば、バンド幅がｎｅＶ領域の超単色

Ｘ線（１４．４ｋｅＶ）を発生できる。これまでに我々は、反強磁性体結晶５７ＦｅＢＯ３とド

ップラー振動装置で構成された核モノクロメーターを開発し、放射光から通常のメスバウアー

γ線源（１００ｍＣｉ相当の５７Ｃｏ線源）と比較して１０万倍以上も高輝度な５７Ｆｅ超単色Ｘ

線を発生する機器開発に成功し、最近では、５７ＦｅＢＯ３に外部から高周波磁場を印加して、

結晶中の５７Ｆｅ原子の振動状態を制御することで、超単色Ｘ線のエネルギーバンド幅をμｅＶ

～ｎｅＶ領域で調節できる技術の開発に成功している。本装置で超単色Ｘ線のバンド幅をｎｅ

ＶからμｅＶに変えると、ビーム強度は１０倍以上も増加するので、放射光メスバウアー分光

のみならず、超高分解能Ｘ線非弾性散乱測定にも応用できる。計測原理は単純で、超単色Ｘ線

を試料に照射し、散乱Ｘ線のエネルギー変化を散乱角方向に置いた５７Ｆｅ核を含む核共鳴吸収

体（エネルギーアナライザー）でメスバウアー吸収スペクトルで測定するだけでよい（図１（ａ））。

また、線幅が約１０－８ｅＶの超単色Ｘ線を試料に照射して、それよりも広い線幅（～１０－７

ｅＶ）を有する核共鳴吸収体の速度を零（共鳴条件）と１０ｍｍ／ｓ（非共鳴条件）で振動さ

せて測定した散乱強度を測定すれば、差分計算から、弾性散乱と非弾性散乱信号（強度）を分

離測定できる（図１（ｂ））。この超高分解能Ｘ線非弾性散乱に回折、全反射などの先端計測

を組み合わせれば、全く新しい物質の局所ダイナミクス解析法の開発が可能になる。 

 

図１．バンド幅可変・核モノクロメーターによる超高分解能Ｘ線非弾性散乱の計測スキーム 

本研究では、バンド幅可変超単色Ｘ線を高出力生成するのに最適化した前置高分解能分光器、

平面波の超単色 X 線を生成できる光学系や低温、高温環境下で試料を測定する専用装置を開発

し、それらを放射光メスバウアー分光装置と融合させることにより、革新的な物質の動的挙動

解析技術を創出することを試みた。 

２．研究の目的 

 本研究の目的は、バンド幅可変・核モノクロメーターで放射光から分光したμｅＶ～ｎｅＶ

領域の超単色Ｘ線を用いて物質のダイナミクス研究に資する超高エネルギー分解能Ｘ線分光を

実用化させることである。本研究で開発した手法を半導体、誘電体の構造変化や高分子材料の

ガラス転移挙動の解析などに適用することで、新しい放射光利用分野を開拓する。本研究は、

申請者が開発したμｅＶ～ｎｅＶ領域の超単色Ｘ線発生装置を用いて初めて可能になるもので、

世界的に例がなく、極めて独自性、創造性に富んだものである。 

３．研究の方法 

初年度は、５７Ｆｅ超単色Ｘ線のバンド幅を１０－８ｅＶから１０－６ｅＶ、核共鳴参照吸収体

（エネルギーアナライザー）の吸収線幅を１０－８ｅＶから１０－７ｅＶに切り替えて利用できる



超高分解能Ｘ線非弾性散乱の計測システムを開発する。次年度以降は、開発手法の性能評価と

して、高分子材料のガラス転移点から融点を含む温度領域の準弾性散乱スペクトル測定を行い、

開発装置が、高分子のガラス―液体相転移研究において重要となる広いダイナミックレンジに

渡り変化する動的構造因子Ｓ（Ｑ，ω）の直接観測できることを実証する。また、集光した超

単色Ｘ線による強誘電体ドメインダイナミクスの局所解析や平面波超単色Ｘ線によるＳｉ結晶

のブラッグ反射付近に生じる熱散漫散乱の動力学的回折現象の最初の観測に挑戦する。 

４．研究成果 

４－１：バンド幅可変核モノクロメーターを用いた超高分解能Ｘ線非弾性散乱法の開発研究 

 放射光から生成したバンド幅可変の超単色Ｘ線と吸収線幅が異なる核共鳴参照吸収体（エネ

ルギーアナライザー）を併用した光学系を開発し、μｅＶ～ｎｅＶ領域の超高分解能で動的構

造因子Ｓ（Ｑ，ω）を直接観測できるＸ線非弾性散乱法を世界に先駆けて成功させた。さらに、

バンド幅が約１０－８ｅＶの超単色Ｘ線を試料に照射し、それより広い吸収線幅（～１０－７ｅＶ）

を持つ核共鳴吸収体を速度零（共鳴）と振幅が１０ｍｍ／ｓ（非共鳴）で正弦波振動させた状

態でそれぞれの散乱強度を測定して、それらの差分から弾性散乱と非弾性散乱の強度を分離測

定できる計測法の開発にも成功した。図２（ａ）に示すように、本手法では、Ｓｉ（１１１）

の二結晶分光器、Ｓｉ（５１１）×Ｓｉ（９７５）のチャンネルカット分光器およびバンド幅

可変核モノクロメーターを用い、放射光から５７Ｆｅの核共鳴エネルギー（１４．４ｋｅＶ）の

超単色Ｘ線を分光する。核モノクロメーターは、結晶温度と結晶に印加する高周波磁場の強度

を調節して、狭いバンド幅（１．５×１０－８ｅＶ）と広いバンド幅（１．０×１０－６ｅＶ）の

超単色Ｘ線を切り替えて分光できる。この時、光子束がそれぞれ毎秒約２．０×１０４と１．

６×１０５の超単色Ｘ線を用いた実験が可能になる。最初のフィジビリティースタディーでは、

過冷却グリセロール液体を試料に用いた実験を行った。この実験では、超単色Ｘ線を温度制御

した試料（グリセロール）に照射し、散乱角（～１２°）方向に散乱されたＸ線をドップラー

振動で核共鳴吸収エネルギーを制御した核共鳴参照吸収体を通過させ、下流の検出器で強度変

化の速度依存性を測定した。 

最初に超単色Ｘ線の無反跳レイリー散乱率Ｆの温度依存性を測定によるグリセリンのガラス

転移過程のモニタリングを試みた。Ｆ値は、狭いバンド幅（１．５×１０－８ｅＶ）の超単色Ｘ

線とそれよりも広い吸収線幅（１．０×１０－７ｅＶ）を有する核共鳴参照吸収体（マスクアブ

ソーバー）を用いて、２θ方向と前方方向の弾性散乱と非弾性散乱の強度を分離計測し、それ

らの差分を参照吸収体の吸収効率で補正することで決定される。Ｆ値は、Ｘ線のデバイ-ワラー

因子に比例するので、Ｆ値の温度変化を指標にして、ポリマー材料のガラス転移挙動の追跡が

可能になる。図２（ｂ）には、グリセリンの無反跳レイリー散乱率の対数値とＦ値から計算で

求めた原子の平均二乗変位＜ｘ２＞の温度依存性を示す。ここで、Ｆ値の対数値の温度依存性

はガラス転移温度以下の領域（Ｔ＜Ｔｇ）においては、温度上昇と共に直線的な減少を示すが、

Ｔｇを超えると非線形的に減少して、融点の直前では零になることがわかる。一方、Ｆ値から

求めた平均二乗変位＜ｘ２＞の温度依存性は、Ｔｇ以下では殆ど変化しないが、過冷却液体状態

の温度領域（Ｔｇ＜Ｔ）では、緩慢な増加を示しており、液体状態（Ｔ～Ｔｍ）の温度領域では、

急激に増加することが分かる。応用上の重要な利点として、Ｆ値の対数値の温度依存性が非線

形的変化を示す温度からガラス転移温度（Ｔｇ）を見積もることができる。本実験で推定した

グリセロールのＴｇは、約１８０Ｋで、これまで報告されたグリセロールのＴｇとよく一致する

ことが確認された。次にＴｇとＴｍを含む１５０〜３００Ｋの温度範囲でグリセロールの準弾性

散乱スペクトルを測定した。Ｔ≦２８０Ｋの測定では、バンド幅が１．５×１０－８ｅＶの超単

色Ｘ線と吸収線幅が２．３×１０－８ｅＶの核共鳴参照吸収体を使用し、ガラス状態のグリセリ

ンの低速のダイナミクスが測定された。一方、Ｔ＞２８０Ｋの測定では、バンド幅が１．０×

１０－６ｅＶの超単色Ｘ線と吸収線幅が１．０×１０－７ｅＶの参照吸収体を使用し、液体状態の

グリセリンの高速のダイナミクスが測定された。実験で観測した非弾性散乱スペクトルを図２

（ｃ）に示す。得られたスペクトルは、試料の温度上昇により大きな線幅の広がりが観測され、

その結果は、無反跳レイリー散乱率Ｆの温度依存性の結果と定性的によく一致した。試料がな



い状態の前方方向で測定した装置関数の線幅からの各スペクトルの線幅広がりは、Ｔ＜Ｔｇ（ガ

ラス状態）では、殆ど変化しないが、Ｔｇ＜Ｔ＜Ｔｍ（過冷却液体状態）では、緩慢に増加し、

Ｔ～Ｔｍ（液体状態）では、急激な増加を示した。Ｔｇ＜Ｔ＜Ｔｍでの漸増は、ガラスおよび過

冷却液体状態で観察される非弾性散乱スペクトルに見られる典型的な現象で、平均二乗振動振

幅＜ｘ２＞の温度依存性と強く相関している。一方、Ｔ＞Ｔｍでの急激な増加は、グリセロール

の液化に関連した分子振動の大幅な増加によるもので、室温の線幅広がりは、約１．０μｅＶ

に達しており、線幅から推定した緩和時間は、試料の温度上昇に伴い、１０－７～１０－１０秒の

広い範囲で変化することが分かった。本結果は、開発手法が、高分子材料のガラス―液体相転

移の分子動力学研究に必要とされる緩和時間や平均二乗振動振幅スケールの全範囲をカバーで

きる事を実証しており、今後、様々な高分子ガラス転移の動的構造研究への応用が期待される。 

 

図２．バンド幅可変核モノクロメーターを用いた超高分解能Ｘ線非弾性散乱の実験結果（ａ）

計測系の概念図。Ｈｃは定常磁場１３０Ｏｅ、Ｈｒｆは振幅０．７５Ｏｅ、８ＭＨｚ高周波磁場

を表している。散乱角は約１２°（ｂ）弾性散乱と非弾性散乱強度の分離計測で求めた過冷却

グリセリン液体の無反跳レイリー散乱率（Ｆ値）（●）と原子の平均二乗変位＜ｘ２＞（▽）

の温度依存性。グラフ中のＴｇとＴｍは、実験で推定したガラス転移点と融点に対応する温度を

表している。（ｃ）バンド幅可変核モノクロメーターと核共鳴参照吸収体を用い、グリセリン

のガラス転移点から融点までを含んだ広い温度領域で測定されたＸ線非弾性散乱スペクトル。 

４－２．Ｓｉ（１１１）ブラッグ反射における熱散漫散乱の動力学的Ｘ線回折効果の観測 

核モノクロメーターと結晶コリメーターを用いて、発散角が１秒角以下、エネルギー分解能

が１．５×１０－８ｎｅＶの平面波の超単色Ｘ線を生成し、それをプローブ光に利用して、Ｓｉ

（１１１）ブラッグ反射における熱散漫散乱の動力学的Ｘ線回折現象の観測に挑戦した。本現

象の観測には、Ｓｉ（１１１）の回折強度曲線の半値幅（～３．６”）に比べて角度発散の小

さな平面波Ｘ線を用い、ブラッグ反射下で回折方向に生じる莫大な弾性散乱から熱散漫散乱（熱

散漫散乱）のみを分離測定しなくてはならず、通常のＸ線回折法では測定自体が不可能である。 

 実験光学系を図３（ａ）に示す。この測定では、核モノクロメーターで発生したバンド幅が

（１．５×１０－８ｅＶ）の超単色Ｘ線の角度発散をＳｉ（３１１）非対称反射を用いて０．６”

にまで平行化する。この平面波超単色Ｘ線をＳｉ結晶の（１１１）で対称反射させ、広い吸収

線幅（１．０×１０－７ｅＶ）を有する参照吸収体（マスクアブソーバー）を利用してブラッグ

反射したＸ線の弾性散乱（Ｉｅｌ）と非弾性散乱（Ｉｉｎ：熱散漫散乱）を分離して強度の入射角



依存性を調べた。実験で得られた弾性散乱と熱散漫散乱の回折強度曲線を図３（ｂ）に示す。  

 弾性散乱の回折強度曲線は、角度幅約４秒の全反射領域を有するシルクハット型形状を示し

ており、Ｓｉ（１１１）反射の計算結果ともよく一致することが確認された。プロファイルの

非対称性は、動力学的回折効果により生じており、全反射角度領域の低角側では、Ｓｉ結晶中

に発生したＸ線波動場が原子面で節（ｎｏｄｅ）を持つため、原子面のＸ線吸収が小さく、全

反射角度領域の高角側では、Ｘ線波動場が原子面で腹（Ａｎｔｉｎｏｄｅ）を持つため、原子

面のＸ線吸収が大きくなることを反映したものである。一方、熱散漫散乱の回折強度曲線は、

弾性散乱の回折強度曲線の角度依存性とは大きく異なる強度異常を示していた。 

一般に熱散漫散乱の回折強度はブラッグ角付近で増加することが知られているが、本実験に

おいても、Ｘ線の回折強度曲線の全反射領域（中心からのずれ角|Δθ|＜１．８”）において、

熱散漫散乱の強度が顕著な増加を示している。一方、Ｘ線の消衰距離が最小となるΔθ＝０に

おいては、熱散漫散乱の強度が急激な低下を示している。これは、Δθ＝０では、入射Ｘ線の

侵入長が最小化となり、熱散漫散乱に寄与する結晶の有効体積が減少することに起因した現象

（熱散漫散乱の体積効果）として理解できる。注目すべき現象として、Ｘ線（弾性散乱）の回

折強度曲線の高角側の肩の位置（Δθ＝１．８”）で生じた熱散漫散乱強度が、殆ど同じＸ線

の消衰距離を示す低角側の肩の位置（Δθ＝－１．８”）で生じた熱散漫散乱強度より大きい

ことが分かった。本結果は、動力学的回折効果により、Ｓｉ結晶中に発生したＸ線波動場が原

子面で腹を持つ方が、原子面で節を持つ場合に比べて、熱散漫散乱の断面積が大きいことを示

唆している。この振る舞いは、試料の４π方向に散乱されるコンプトン散乱の動力学的回折現

象と正反対である。この相違は、コンプトン散乱が結晶を構成する原子の外部電子により生成

されるのに対し、熱散漫散乱は原子内の全電子により生成されるという散乱過程の相違に起因

するものと考えられる。また、ブラッグピークから離れた角度領域では、低角側（Δθ＜－４”）

の熱散漫散乱の強度が高角側（Δθ＞４”）の熱散漫散乱の強度よりも大きいことが分かった。

本現象の起源については、理論計算したＳｉ（１１１）反射におけるＸ線の消衰距離の低角側

（Δθ＜－４”）の値が、高角側（Δθ＞４”）の値と比べてかなり大きいことから、単純な

熱散漫散乱の体積効果として説明された。 

 
図３．Ｓｉ（１１１）ブラッグ反射における熱散漫散乱の動力学的回折効果の観測実験（ａ）

光学系。ｅπは、入射線の電場成分の向きを表している。（ｂ）Ｓｉ（１１１）ブラッグ反射

の弾性（●）および非弾性（〇 熱散漫散乱）成分の入射角依存性。黒と赤の実線は、それぞれ、

計算した弾性散乱（１４．４ｋｅＶのＸ線）の回折強度とＸ線の減衰距離（結晶表面から侵入

できる距離）の角度依存性を表している。 

 本研究では、約１０－８ｅＶのエネルギー分解能と約１０－６ｒａｄの角度分解能を有する超高

分解能Ｘ線回折法を用いて、Ｓｉ（１１１）ブラッグ反射における熱散漫散乱の動力学的Ｘ線

回折現象の最初の観測に成功するとともに、核モノクロメーターを用いた非メスバウアー研究

の高いポテンシャルを実証できた。その他の応用研究として、強誘電体ドメインダイナミクス

の局所解析や半導体単結晶のブラッグ反射付近に生じる熱散漫散乱の高温下での非調和熱振動

効果の検証実験なども行われており、現在、実験データの解析および追試が進められている。

今後、我々の開発した手法が、基礎研究から工業材料に渡る広い材料分野のダイナミクス研究

に利用されることを期待したい。 
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