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研究成果の概要（和文）：物質中に埋め込まれた短寿命β線放射性核の核磁気共鳴を行うβ-NMR法は、従来の手法に比
べ格段に高いNMR検出感度を示すため、物質中にごく僅かしか存在しない不純物原子の微視的研究を可能にする。本研
究では、リチウム、窒素、リン、銅などの短寿命同位体核の、核反応によるスピン偏極ビーム生成法を新たに開発し、
β-NMRプローブとしての利用を可能にした。さらに、開発したプローブ核を用いて物性研究を行った。

研究成果の概要（英文）：The beta-detected nuclear magnetic resonance (beta-NMR) technique, using 
implantation of short-lived beta-ray emitting nuclei into materials, exhibits extremely high sensitivity 
to the NMR detection and allows us to study the microscopic behavior of dilute impurity atoms in 
materials. In the present study, we have newly established the production of spin polarized nuclear beams 
of short-lived Li, N, P and Cu isotopes via nuclear reactions and have applied them as beta-NMR probes to 
the materials science studies.

研究分野： 原子核物理学、物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
	 半導体中のドーパントのように、物質中に
ごく僅かしか存在しない不純物原子の存在
が母体の物性を決定付ける役割を果たす場
合がある。放射線検出を利用するベータ線核
磁気共鳴(β-NMR)法	 は、従来の NMRに比べ
108–10 倍と格段に高い検出感度を示すため、
物質中の希薄不純物原子の個々の振る舞い
を調べるのに適している。β-NMR法による物
性研究により、不純物が重要な役割を担う物
質における基礎物性の解明や、ひいては新規
材料の開発につながることが期待される。こ
こで、様々な元素種の β-NMR プローブ核を
利用可能にすることが研究の発展の鍵とな
ることから、プローブ核として用いられる、
スピン偏極不安定核の生成法の確立を目指
した開発研究を開始するに至った。	 
	 
２．研究の目的 
	 β-NMR による物性研究を進めるにあたり、
プローブ核として用いる短寿命の不安定核
を、高いスピン偏極度をもち、かつ高強度の
ビームとして供給することが非常に重要と
なる。ただし、すべての核種に有効な偏極不
安定核生成法は今のところ存在しない。本研
究では、いくつかの注目している同位元素プ
ローブについて、高偏極不安定核生成のため
の最適な核反応条件を見つけ出し、物性研究
に応用することを目的とする。また、あらゆ
る元素に適用可能な手法の候補である、強磁
性体薄膜を用いた transient field 法による偏
極不安定核ビーム生成を試みることも目的
のひとつである。 
３．研究の方法 
	 核子当たり数十~100 MeVの重イオンビー
ムは、スピン偏極した不安定核ビームの生成
に適している。主に放射線医学総合研究所の
シンクロトロン加速器 HIMAC から供給され
る重イオンビームを利用して実験を行った。
図１に HIMACの実験装置を示す。SB2二次
ビームラインで重イオン核反応により生成

した不安定核を分離し、β-NMR装置内に設置
された試料に植え込んだ。β 線検出による β
線角度分布の非対称度の観測を通してスピ
ン偏極量を求めた。その他、理化学研究所リ
ングサイクロトロン加速器施設及び大阪大
学バンデグラフ加速器施設でも実験を行っ
た。 
 
４．研究成果	 
(1)	 高偏極 12Nビーム生成	 
	 短寿命核 12N(Iπ = 1+, T1/2 = 11 ms)の高偏極
ビーム生成を目的とした、重イオン核反応に
よる生成テストを行った。核子当たり 70 MeV
における 14N入射核破砕反応と、12C荷電交換
反応の２種類の核反応を用いて 12N を生成し
た結果、14N入射核破砕反応において約–25%、
12C荷電交換反応では約+10%の偏極ビームが
高い収量で得られることが示された。とりわ
け後者においては、陽子ターゲットを用いる
ことで破砕反応に比べ非常に高い生成断面
積を示した。図２に 12C + CH2荷電交換反応
における 12N スピン偏極および収量の角度依
存性を示す。1°に選択することにより高偏極、
高収量かつ狭い運動量幅をもつ偏極 12N ビー
ムが得られることから、物性プローブとして
の利用価値は非常に高く、かつ偏極機構の観

点からも大変興味深い結果となった。 
(2) 偏極 8,9Li ビーム生成 
	 リチウムイオン電池材料中におけるリチ
ウムイオンの拡散現象についての研究を行
うために、8Li(Iπ = 2+, T1/2 = 0.85 s)および９Li(Iπ 
= 3/2–, T1/2 = 0.18 s)のスピン偏極ビーム開発
を行った。偏極 8,9Liの生成条件の最適化を図
るため、HIMAC で供給可能な 10,11B および
12C ビームからの生成テストを行った。70A 
MeVの 10,11Bおよび 12Cビームで Beターゲッ
トを照射し、得られた 8,9Li核を二次ビームと
して分離し、運動量と出射角度を変えながら
8Liおよび 9Liの偏極度を測定した。結果を図
３に示す。8Liに関しては、12Cビームからの
生成により約–7%の偏極が得られ、11Bビーム
から生成した場合よりも大きいことが分か
った。また、10Bビームから生成した場合、8Li
は高運動量側では全く偏極しないという、偏
極機構の観点からは非常に興味深い結果が
得られた。9Li については、核子ピックアッ
プを伴う 10B ビームからの生成反応により、
運動量分布の中心で+10%以上の偏極が得ら

 
図２	 CH2標的による 70AMeVにおける 12C荷電交
換反応により生成された 12Nの、スピン偏極および
収量の角度依存性.  
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図１	 放医研 HIMAC施設の SB2二次ビームライ
ンとβ-NMR装置． 



れる可能性が示された。 
(3) 58Cuの β-NMRと transient field 法による
偏極生成テスト 
	 58Cu(Iπ = 1+, T1/2 = 3.2 s)の β-NMR測定によ
りシリコン中の銅不純物の拡散機構やゲッ
タリング機構について調べるための準備研
究を行った。理化学研究所リングサイクロト
ロン施設において実験を行った結果、シリコ
ン単結晶中に植え込んだ 58Cu 位置に電場勾
配の存在を示した（図４）。この結果はこれ
までに知られている四面体位置(T サイト)で
は説明出来ない。 
	 このとき、58Cuの生成に用いた荷電交換反
応 58Ni (63 AMeV) + Be → 58Cuにより得られ
た 58Cu のスピン偏極量は約 0.4%であった。
物性研究を進めるにはより高いスピン偏極
をもつ 58Cu ビームの生成が重要な鍵となる
ことから、transient field法による 58Cu核スピ
ン偏極生成テストを HIMAC で行った。強磁
性体内の偏極電子スピンを利用し、超微細相
互作用を通じて核スピン偏極へと移行させ
るために、磁化した Fe や Ni 箔に 58Cu ビー
ムを通過させて偏極を測定した。しかし、残
念ながら本研究期間内に有意な偏極は観測

するには至らなかった。 
(4) 29Pの偏極生成 
	 シリコン中のドナー不純物として知られ
るリン(P)の β-NMR プローブとしての利用が
期待される、29P(Iπ = 1/2+, T1/2 = 4. s)のスピン偏
極生成実験を行った。大阪大学バンデグラフ
加速器施設において、低エネルギー核反応
28Si(d, n)29Pにより生成された 29Pの偏極度の、
重陽子(d)ビームのエネルギーEdと反跳角 θに
対する依存性を測定し、図５に示す結果が得
られた。θ = 30°において、Ed = 3.8 MeVでは
偏極度 3%が得られ、過去の結果を再現した。
さらに Ed = 2.6および 3.3 MeVでは約 4%と、
より大きな偏極が観測された。収量を Y、偏
極を P とすると、β-NMR の測定効率の指標
となる figure of merit (= YP2)は 3.3 MeVで最
も大きくなった。 

(5) 物性研究への応用 
	 Li 電池に使用する Li イオン伝導物質とし
て注目されている LLZ (Li7La3Zr2O12)	 中の Li	 
の拡散機構を解明するため、この材料にバン
デグラフで生成した偏極 8Li をインプラント
し、スピン緩和時間を観測した。図６に示す
緩和時間の温度依存性から、活性化エネルギ
ーとして 17 meVが得られた。	 
	 HIMAC で開発に成功した偏極 12N ビーム
を用いて、液体の H2O中にインプラントした
12Nの NMRに成功した（図７）。H2Oのよう

	 
	 

図３	 Beターゲットへの 70A MeV 10,11B, 12Cビ
ーム照射により生成された 8,9Liの、スピン偏極
および収量の運動量依存性.  
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図４	 シリコン中 58Cu の四重極分裂スペクトル．

（理研） 
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図５	 28Si(d, n)29P反応により生成された 29Pのス
ピン偏極． 

 
図６	 LLZ (Li7La3Zr2O12)中 8Li のスピン格子緩
和率． 



な通常液体中の β-NMR 検出としては世界初
である。	 
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図７	 H2O中 12Nの β-NMRスペクトル 
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