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研究成果の概要（和文）：原子分解能中性子線ホログラフィーは、特定核の周りの三次元核イメ

ージを提供できる手法である。本手法は、水素原子周辺の可視化や磁気構造イメージングがで

きるという面で、局所構造解析を新たな次元にシフトできる可能性を秘めている。ここでは、

磁気散乱中性子線ホログラフィーの確立のための基礎研究として、PdH 単結晶の中性子線ホロ

グラムの測定を行った。得られたホログラムから再生を行ったところ、Pd と H の散乱長の正

負を反映し、原子像も正と負のコントラストを持って再生されることが分かった。 

 
研究成果の概要（英文）：Atomic resolution holography with neutrons offers 3D nucleus 

images around specific nuclei. This method will explore a new stage of local structure 

analysis, such as environmental structure around hydrogen or local magnetic structure, 

which cannot be obtained by other methods. As a fundamental study toward neutron 

scattering holography, we have measured neutron hologram of PdH single crystal. The 

resulted nucleus images of Pd and H exhibit minus and plus amplitudes, respectively, 

reflecting sign of the scattering lengths of Pd and H. 
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１．研究開始当初の背景 

元素選択的局所構造解析技術として，Ｘ線
をプローブとしたＸ線吸収微細構造法
(XAFS)や電子線をプローブとした電子エネ
ルギー損失分光法(EELS)が有名である．しか
しながら，中性子線による同等の手法は存在
しない．一方，より informative な三次元局
所構造を議論できる手法として，近年，蛍光

Ｘ線ホログラフィーや光電子ホログラフィ
ーなどの原子分解能ホログラフィー技術が
注目されている．この手法は，中性子線に対
しても転用でき，しかも中性子線固有の散乱
を利用することにより，独自の局所構造に関
するサイエンスを展開できる．原子分解能ホ
ログラフィーに有用な中性子線散乱の特徴
として，水素核からの大きな非干渉性散乱と，
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核散乱と同程度の振幅の磁気散乱がある．こ
のような特徴を利用すれば，蛍光Ｘ線ホログ
ラフィーや光電子ホログラフィーでは不可
能であった水素周辺の局所構造や，磁性材料
における局所的磁気構造を実空間像として
再生させることが可能となる． 

ホログラフィーは，一般的な写真技術と異
なり，散乱波の位相を計測することによる三
次元的な物体の撮像技術のことを指す．1948

年に，ハンガリーの Gabor によって発明され，
1960 年代にレーザーの出現とともに，急速
に進歩していった．原子分解能ホログラフィ
ーの概念は，1986 年に Szöke が，試料まわ
りに形成される光電子や蛍光Ｘ線の強度分
布として提唱した．その後，光電子ホログラ
フィー及び蛍光Ｘ線ホログラフィーのデモ
ンストレーションは，それぞれ，1990 年及
び 1996 年に行われた． 

中性子線ホログラフィーの研究に関して
は，2001 年にハンガリーの Cser らよって，
その実行可能性について理論的な研究が行
われ，同じ年にカナダの Chalk River の原子
炉を用いて最初のデモンストレーションが
Sur らによって行われた．Cser らは現在も，
中性子線ホログラフィーの研究を精力的に
進めている．一方，筆者林は十数年に亘り蛍
光Ｘ線ホログラフィーの研究を行い多くの
成果を上げてきたが，近年，中性子線ホログ
ラフィーの高い実力に着目し研究を開始し
た．本稿では，中性子線ホログラフィーの原
理と国内初の成果，そして将来展望について
述べる． 

 

２．研究の目的 

ここでは，磁気散乱によるホログラムの記
録を行い，磁気モーメントを有する原子の再
生を試みる．中性子線ホログラフィーには，
特定の核種から発生する非干渉性散乱によ
る中性子線(X 線ホログラフィーの蛍光 X 線
に相当)の干渉を利用し，試料周りの中性子線
の強度分布を測定するノーマル法と，入射中
性子線の干渉を利用し，特定種の核から放出
される即発γ線や非干渉性散乱強度の入射
方位依存性として測定するインバース法が
ある．ここでは，即発γ線を利用できるイン
バース法を用い，磁気散乱中性子線ホログラ
フィーの実験を試みる．試料として，磁区を
揃えた強磁性物質の単結晶を作製し，JRR3

の単色偏極中性子線を用いてホログラムの
測定を行う．磁気散乱は磁気モーメントの方
位依存性が影響するために，同じ試料でも磁
化方位を反転させた場合，異なるホログラム
が得られる．本研究は，磁化反転前後または
相転移前後におけるホログラムパターン及
び再生像を注意深く解析し，核散乱及び磁気
散乱に起因するシグナルを選別することと，
それに基づき特定元素周辺の磁性構造を決

定することを目的とする． 

しかしながら、この目的は震災の影響があ
り、期間内に達成することは叶わなかった。
従って、ここでは、その前段の基礎研究とし
て行った、PdH 単結晶の中性子線ホログラム
の結果について詳細に述べることとする。 

 

３．研究の方法 

(1)実験配置 
 ホログラムの測定法は，ノーマルモードと
インバースモードの場合で若干異なる．ノー
マルモードでは，試料周りに放出される非干
渉性散乱の空間強度分布を測定する．最初の
Surらの中性子線ホログラフィーの実験は，
図 1(a)に示されるような実験配置で行われ
た．試料表面を入射中性子線に対し垂直にな
るように配置し，と2を二次元的にスキャ
ンすることによってホログラムの測定を行
う．と2の角度範囲は広く，通常，0º≤≤360º
と 0º≤2≤80º である．この方法はシングルカ
ウンターを角度スキャンする方法であるが，
入射中性子線の強度はＸ線などと比べて極
めて弱いこともあり効率が悪い．そこで，
我々は東海村の原研三号炉(JRR-3)に東北大
金研が設置した粉末回折装置(HERMES)の 150
本 3Heカウンターを用いた実験配置の構築を
行った．図 1(b)は，その実験配置の概略図で
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図 2 150 本 3He カウンターを用いたホログ
ラム測定システムの写真. 
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図 1 (a)シングルカウンターを用いた場
合と(b)150本 3Heカウンターを用いた場合
のホログラム測定の実験配置 



 

 

あり，図 2は，実際の写真である． この方
法を用いれば，原理的に二桁以上測定効率が
良くなる．もっと，測定効率を上げようと思
えば，二次元検出器を用いれば良い． 
 次にインバースモードの説明を行う．イン
バースモードの場合は，試料の方位を変えた
ときの，非干渉性散乱や即発γ線の強度変化
を測定すれば良い．再び，図 1(a) を用いて
説明するが，と1を二次元的にスキャンす
ることによってホログラム測定を行う．検出
器は，非干渉性散乱中性子とγ線によって変
更する必要がある．なるべく大きな立体角で
検出することが，強度も稼げて理想的である．
このため，検出器は，試料に近づけられるだ
け近づけると良い． 
 
(2)データ処理 

図 3(a)に示すのは，PdH0.78単結晶の周りに
散乱される中性子線の強度分布 I(,)の生
データである．方向に筋のように見えるパ
ターンは，試料を支える棒(アルミニウム製)
からの回折であり，=39 ˚または 72˚におい
て，に対し 90˚おきに観測される強い線状の
パターンは，PdH0.78単結晶からの回折である．
これらの Bragg反射に伴うパターンは，基本
的にホログラムとは，関係ないために除去し
た．その処理の後，バックグランドの強度
I0(,)を評価し，(,)=(I-I0)/I0の式を用
いて，図 4(b)に示す強度変調を求めた．この
パターンからは，=80˚付近に比較的強いス
ポットが 90˚おきに観測され，このような散
漫パターンに対しても，試料の 4回対象性が
確認できた．しかしながら，において 1%以
下の振幅を抽出しなければならないホログ
ラフィーの解析において，1ピクセルあたり
のカウント数が 250 では少なすぎるために，
図 3(b)のデータでは，これ以上のデータ処理
は困難であった．従って，結晶の対象性を用
いて対象操作処理を行った．ここでは，図
3(a)において，PdH0.78からの Bragg回折のパ
ターンが観測されているために，試料の結晶
方位が確認できる．図 3(c)に，対象操作処理
を行った後のパターンを示す．この操作によ

り，見かけ上は，１ピクセルあたりのカウン
ト数が 2000程度の統計精度となる． 
ここで表示されるパターンは，数%の振幅を
持ち，本来 0.1%程度の振幅しか持たないホロ
グラムとは言い難い．これは次章にて詳細に
説明するが，熱散漫散乱によるものである．
Cserらも同じ試料を用いホログラム測定を
行っているが，この点については触れられて
いない． 
 
４．研究成果 
 前章で，強い熱散漫散乱が観測されたこと
が明らかになったため，同 PdH0.78単結晶試料
に対し，クライオストリームを用い 100K に
冷却し，ホログラム測定を行った．この試料
冷却により，熱散漫散乱によるパターンは減
衰する筈である．図 4(a), (d)は，試料温度
が室温及び 100K の場合の PdH0.78試料周りに
発せられる中性子線強度の二次元分布であ
る．室温のデータは，図 3(c)と基本的に同じ
であるが，ここでは，ノイズを抑えるために
ローパスフィルター処理を行った．熱散漫散
乱によるパターンは，室温のデータである図
4(a)において最も強く観測される．特に目立
つパターンとして，=80º 及び=50º 付近に
おいて，それぞれ４つのスポットが観測され
る．一方，試料を 100K まで冷却した場合，
=80º 付近のスポットの強度が減少している
ことが分かる．全体としての熱散漫散乱パタ
ーンも，100Kにまで冷却することにより減衰
しており，試料冷却が熱散漫散乱を抑えるの
に，効果的であることが分かる． 
 次に散漫散乱の理論的検証を行った．計算
には，以下の式を用いた． 
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図 4(b)及び(e)が計算された結果であるが，
それぞれ用いているモデルが異なる．図 4(b)
のパターンは，PdH中のPdのみが調和振動し，
H は非調和振動していると仮定した計算であ
る．(図 4(c)がそのモデルである．)図 4(a)
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図 3 PdH0.78単結晶周りの中性子の強度変化. (a): 生データ. (b): (a)からブラッグピークを
取り除いたもの. (c): (b)に対し４回対象操作を行ったもの. 



 

 

と(b)はパターンが非常によく一致している
ことから，Pd中の Hが不規則に振動，もしく
は動き回っていることがよくわかる．一方．
図 4(e)のパターンは，Pd と H が両者とも調
和振動していると仮定した散漫散乱のパタ
ーンである．この結果から，低温時に，Pdと
Hが化学的に結合していることが分かる．(図
4(f)がそのモデルである．) 
 この計算によって得られた散漫散乱のパ
ターンを，実測の中性子線の強度変化(図
4(a)もしくは図 4(d))から差し引くことによ
って純粋なホログラムパターンが得られ 

る．図 5は，その結果得られたホログラムパ
ターンである．ホログラムパターンは，蛍光
Ｘ線ホログラフィーのものよりノイジーで
あり，はっきりとしたコッセル線も観測でき
ない．データがノイジーな理由は，原子炉か
らの単色中性子線の強度の弱さにある．その
毎秒あたりの中性子線の数は，放射光からの
単色Ｘ線の光子数に比べ数桁少ない．このた
め，数日間の測定時間を持ってしても，ホロ
グラムパターンとして視認できない． 
 
原子分解能ホログラムにおける原子像再生
法として，一般的に Helmholtz-Kirchhoffの
式と呼ばれるフーリエ変換的なアルゴリズ
ムを用いる．(k)をホログラムの振幅とする
と，Helmholtz-Kirchhoff の式は次式で表さ
れる． 
  deU rk )()( kr 

   (4) 
式(3)を用い，理論的に計算した散漫散乱の
パターンを，図 5(d)のパターンから差し引い
たデータより，実空間像の再生をフーリエ変
換により行った．図 6は，測定したホログラ
ムから，フーリエ変換によって再生した核の
イメージである．ここで再生した像は，フー
リエ変換の実部だけを表示したものである
が，この方法で表示すると，各々の核の中性
子線に対する散乱振幅を反映した核イメー
ジが得られる．ここでは，Pd位置にはプラス
で H位置にはマイナスのピークとして表示さ
れる．これは散乱長が，Pdではプラスで Hで
はマイナスであることに起因する．このよう
に，水素と他の各種の像を選別するという上
でも，中性子線ホログラフィーによる水素吸
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図 4 室温及び 100K 冷却時の PdH0.78単結晶周りの中性子の強度変化．(a):室温時の実験値．
(b):Pd調和振動のみを考慮した熱散漫散乱パターンの計算結果．(c):(b)の原子振動モデル．
(d):100K時の実験値．(e):Pd及びＨの調和振動を考慮した熱散漫散乱パターンの計算結果．
(f):(e)の原子振動モデル． 
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図 5 PdH0.78 の純粋なホログラムパター
ン．ホログラムパターンは波数空間で表示
してある． 



 

 

蔵材料のキャラクタリゼーションは，大変有
用である． 
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図 6 H周りの PdH0.78の原子像． 赤と青の原
子像が，それぞれ，フーリエ変換後の実部の
マイナスとプラスを示す． 


