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研究成果の概要（和文）：同位体を特定することによって、これまでの電子系による測定では困難であった測定
を多元素において可能とする放射光吸収メスバウアー分光法の開発研究を行い、大幅な測定効率向上を達成し
た。さらに、世界に先駆けて、偏光状態を制御可能なメスバウアーγ線などの生成にも成功し、超高圧・強磁場
下や薄膜等の測定を可能とする実用的かつ先進的なメスバウアー分光法を確立することができた。さらに、同位
体置換法を用いた研究を行い、他の方法では測定困難な埋もれた界面の磁気モーメントをサイト毎に決定し、こ
の方法の有用性を示した。

研究成果の概要（英文）：We have developed multi-element Moessbauer absorption spectroscopy with 
synchrotron radiation; by identifying the isotope, it enables the measurement that is difficult with
 electronic methods. We could improve the measurement efficiency of the spectroscopy significantly. 
Moreover, we succeeded the generation of Moessbauer γ-rays with various polarization states for the
 first time. As a result, we established the advanced Moessbauer spectroscopy that allows the 
measurement of thin films and samples under high-pressures and/or high magnetic fields. Furthermore,
 we performed the study using an isotope substitution method. By using this method, we could 
determine the magnetic moments of the atoms at buried interfaces and showed the effectiveness of 
this method.

研究分野： 核共鳴散乱
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１．研究開始当初の背景 

メスバウアー分光法は原子核の共鳴励起
過程を用いるため、物質を構成する元素の中
でも、特定の元素（同位体）だけの性質（電
子構造、磁性）を調べることができる。その
ため、現代の精密物質科学研究で求められる
特定元素や特定サイトの状態に関しての高
精度な測定が可能である。さらに、元素選択
だけに留まらず“同位体”を特定しての測定が
可能であることから、同位体のドープなどに
よって電子系を用いた方法では区別不可能
な状態の測定が可能となる。また、近年の第
3 世代放射光源の利用によって、これまでは
困難であった全反射法や超高圧下測定など
の先進的測定が実現可能となってきた。さら
に、これまでには困難であった元素を特定し
たフォノン測定までもが可能となってきた。 

これまでにメスバウアー効果は、約 100 同
位体（50 元素）で観測されているが、研究代
表者等は、ほぼ全てのメスバウアー核での測
定を実現可能な放射光核共鳴吸収分光法の
開発に初めて成功し、従来は困難であった高
エネルギー核種における測定に途を拓き、新
しい分光法としてのアイデアを実証した。ま
た、原子核によるブラッグ散乱を利用するこ
とで、Si 等による通常の結晶分光法では達成
できない neV (10-9 eV)オーダーのバンド幅の
超単色 X 線を実現し、放射光から通常のメ
スバウアー分光用線源（100 mCi 相当の 57Co）
の約 10 万倍という圧倒的な超高輝度の超単
色 X 線をエネルギー可変で定位置に出射で
きる技術を世界に先駆けて実現した。 

このように新しく有効な分光法が出現し
たが、物質科学研究において強力で競争力の
ある分光法へと進化させ、これまで測定が困
難であった対象にも先導的な研究を展開し
ていく必要があった。 

 

２．研究の目的 

本研究では、元素（同位体）を特定した局
所的な電子状態の測定を可能とするメスバ
ウアー効果測定を多元素で実現し、放射光の
高い輝度を活かした先進的な分光法を開
発・確立することとした。そして、同位体置
換法を用いて、これまでには困難であった特
定部分だけの微視的測定を可能とするなど
といった、応用研究領域の拡大を指向した先
導的な研究の実施を目指した。そのために、
以下を実現することを目的とした。 

(1). 放射光で励起可能なメスバウアー同位
体核種に対して吸収メスバウアー分光
法を確立する。 

(2). 核モノクロメーターにより生成した neV

バンド幅の高輝度 X 線ビームを精密 X

線光学技術で制御し、斜入射メスバウア
ー分光法等の先進的なメスバウアー分
光法を実現する。 

(3). 同位体置換法を積極的に活用し、これま
での電子系を用いた方法では不可能で

あった研究領域を開拓する。 

本研究では、開発した装置を用いて、磁性
薄膜などの界面等におけるスピン構造解析
によりスピン転移と局所構造変化との関連
性を明らかにするなどといった研究を先導
的に行うことでその有用性を示していくこ
ととした。また、本方法は、生体関連物質な
どの特定部位についての電子状態やフォノ
ンの情報を分離して測定できる。そこで、こ
のような研究についても有効性を示してい
くこととした。さらに、放射光を利用するこ
とで、斜入射や X 線集光によるマイクロビー
ムが利用できるため、強磁場・超高圧などと
いった極端条件下での測定も可能となるこ
とより、地球科学分野などでの積極的活用も
目的とした。 

 

３．研究の方法 

本研究では、極端条件下測定や薄膜測定を
可能とする先進的なメスバウアー分光法開
発を目標としたが、そのために高輝度放射光
を利用した。さらに、放射光ではカバーでき
ないような高い励起エネルギーのメスバウ
アー核種も存在していることから、多元素メ
スバウアー分光測定を実現するために放射
性同位体（RI）線源を利用したメスバウアー
分光法についても高度化開発研究を行うも
のとした。放射光を利用した分光法の開発に
おいては、事前に RI を用いたテストおよび
試料評価と共にシミュレーションを行うこ
とで、限られたビームタイムで最大限の成果
を得られるようにした。 

 
４．研究成果 
（１）電子検出による放射光吸収メスバウア
ー分光法の開発研究 
放射光吸収メスバウアー分光法の大幅な

高効率化を達成し、局所的な電子状態の測定
を可能とするメスバウアー効果測定を多元
素において実現した。そして、これを用いた
先導的な物質科学研究を実施した。 

具体的には、これまでには困難であったた
めに実現されていなかった、共鳴脱励起時に
散乱される内部転換電子の検出を可能とす
る新しい測定手法の開発研究を実施し、散乱
体と検出器との間に電子を遮る窓のないク
ライオスタットと APD（アバランシェ・フォ
トダイオード）検出器とを一体化した分光シ
ステムを構築することに成功した（図 1）。こ
のシステムにおいて、γ 線、蛍光 X 線、電子
の検出効率の最適化を実施することによっ
て、174Yb メスバウアースペクトル測定におい
て、これまでと比較して 5 倍もの大幅な測定
効率向上を達成した [12（主な発表論文等の
雑誌論文番号、以下同）]（図 2）。このシス
テムの有効性は 174Yb だけに限られるもので
はなく、他の核種においても高効率測定が可
能となっており、実際にこの方法により実用
的なニッケル（61Ni）のメスバウアー分光測
定を実現し、Ni ナノ粒子の磁性に関する研究



[4]（図 3）、Ni 酵素錯体に関する研究[2]、二
次電池正極材料中の Ni イオンの充放電によ
る挙動に関する研究[5]などといった様々な
分野における研究が活発に行われるように
なった。 

カリウム（40K）のメスバウアースペクトル
測定は適当な RI 線源が存在しないためこれ
まで大変難しいものであったが、本方法によ
り測定が容易となり、いわゆる磁性元素が含
まれていないにもかかわらず低温で反強磁
性を示すソーダライト中の K についての測
定が行われ、反強磁性秩序状態における s 電
子による内部磁場を初めて直接観測するこ
とに成功した[7]。さらに、125Te 放射光メスバ
ウ ア ー 分 光 法 を 用 い た 鉄 系 超 伝 導 体
Fe(Te,Se)系の Te の電子状態に関する研究も
実施された[14]。また、放射性同位体（RI）
を用いたメスバウアー分光法では、強磁場・
高圧下での測定は極めて困難であるが、放射
光吸収メスバウアー分光法を用いることに
よって短時間での測定が実現され、Eu 化合物

の高圧下における測定が行われ Eu の明瞭な
価数変化が測定されている。 

さらに、この方法では放射光のパルスタイ
ミングに同期した測定を行っているため、脱
励起後の散乱を検出する時間範囲を選択す
ることで、実効線幅を抑制することが可能で、
実効線幅が自然幅の 70％程度までに抑制さ
れていることを実証できた。この結果により、
メスバウアー分光法の高分解能化への途を
拓くことができた。また、このような高分解
能メスバウアースペクトルを精度良く再現
可能な解析ソフトウェアの開発も行った。 

多元素メスバウアー分光法は、同位体を特
定することによってこれまでの電子系によ
る測定では困難であった測定を可能とする
ものであり、大変有用性の高いものであると
考えている。そのような測定を実現する放射
光吸収メスバウアー分光法において、大幅な
測定効率向上を達成し、超高圧下測定等とい
った先進的なメスバウアー測定を多元素に
おいて実用可能としたことには大きなイン
パクトのあることと考えている。この方法を
利用して、国内の研究者のみならず国外の研
究グループや企業等との共同研究が実施さ
れていることより、今後の関連分野への発展
および波及効果も大いに期待できるものと
考えられる。 
 

（２）メスバウアーγ 線の線質制御技術の開
発研究と応用 

偏光状態を制御した放射光メスバウアーγ

線を生成可能なダイアモンド移相子と核モ
ノクロメーターから成る核共鳴光学系を考
案し、磁性体に含まれる鉄原子の内部磁場の
大きさと向きを局所解析できる放射光偏光
メスバウアー分光装置を世界に先駆けて開
発することに成功した(図 4)。本装置により、
多彩な偏光状態(直線、円偏光、無偏光)での
メスバウアー分光測定を実現した[8]。この方
法をスピントロニクス材料として期待され
る Fe2O3 超薄膜におけるスピンフロップ転移

 
図3．4 Kおよび60 Kで測定されたNiナノ粒子

の61Ni 放射光吸収メスバウアースペクトル

[4]。 

 

図2．20 Kで測定された174Yb メスバウアー

スペクトル。透過体と散乱体は共にYbB12 

[12] 。 

 
図 1．電子検出放射光吸収メスバウアー分光

システム。測定試料を透過した放射光は散乱

体で共鳴吸収された後に γ 線、蛍光Ｘ線、内

部転換電子を放出するが、これらは窓のない

APD 検出器で検出される。散乱体は冷却され

た状態で速度トランスデューサーにより駆

動される。 



(Morin 転移)の観測に適用して、Morin 転移
温度が微量のイリジウムの添加により大き
く上昇することを観測した[6]。更に、ナノ材
料研究分野での応用展開を視野に入れた γ 線
の全反射現象を利用した金属磁性薄膜の局
所電子スピン構造解析法も実用化した[8]。 

放射光の高い輝度を活かした研究として、
液体水素を充填したダイアモンドアンビル
セルによる超高圧下の偏光メスバウアー分
光測定を行い、超高圧水素下で C15 ラーベス
合金（GaFe2:フェリ磁性体）の水素吸蔵量が
2 段階で増加し、これに伴う遂次的な圧力誘
起磁気転移(強磁性-常磁性-強磁性)が起きる
ことなどを明らかにした[3, 14]。 

また、新しい局所解析法として、核モノク
ロメーターと Si 結晶の非対称反射を利用し
た発散角が 1 秒角以下の平面波メスバウアー
γ 線の生成にも成功し、従来のメスバウアー
分光では不可能な秒オーダーの角度分解能
の極小角散乱法の実用化にも成功した(図 5)。

本手法を用いると、他の手法では測定困難な
物質中に形成されたマイクロ／ナノ微細構
造に固有の電子・磁気状態の秩序パラメータ
ーとその局所構造を調べることができるた
め、微細組織の物性解明と制御が重要な高性
能磁石、水素吸蔵合金、先進鉄鋼等の省エ
ネ・省資源材料などの研究が可能となる。 

さらに、2 重ガスフロー比例計数管検出器
を開発し、微小サイズの放射光メスバウアー
γ 線と組み合わせて利用する事で鋼材の局所
構造解析が可能になった。 

 

（３）同位体置換による局所状態研究 
希少金属 Ru を用いない反平行磁気結合積

層膜として注目されている Fe/Fe3O4 積層膜
界面の局所磁性の研究を行った[15]。この系
でみられる強い反平行磁気結合は、平坦な界
面を想定した理論計算では再現できず、ヘテ
ロ界面がどのような原子配列・磁気配列を持
つのか、実験的な情報が待たれていた。そこ
で、埋もれた界面の研究に有効な、本研究に
より開発された同位体置換を用いたメスバ
ウアー効果測定を行った。さらに、開発を行
った円偏光光源を併用することにより、界面
の複数の Fe サイトの磁気モーメントの印加
磁場に対する方向をサイト毎に決定できた。
異なる結晶サイトにある同一元素の磁気モ
ーメントの方向が印加磁場に対してどの方
向に向いているのかを埋もれた界面に対し
て適用できる実験方法は他にはなく、本研究
は学術的価値のある結果であり、波及効果も
高い独創的なものであると考えている。 

また、非磁性金属細線に電流を流した際に
細線の上下左右界面に電子スピンが蓄積さ
れる現象であるスピンホール効果の検証を、
放射光メスバウアー分光法を用いて試みた。
この効果は、通常、細線に付与された端子に
誘起される電気信号を通じて検出されるが、
界面からの深さに依存した電子スピン分極
がミクロスコピックな実験で検出できれば、
現象への理解も深まるものと期待される。そ
こで細線の上部界面から一定の深さの位置
にメスバウアー核を選択的にドープした試
料の測定を実施した[9]。非平衡定常状態にお
ける電子状態のメスバウアー分光測定が可
能であることを示すことができた意義は大
きいものと考えられる。 

磁気記録分野では次世代のハードディス
クの記録媒体用の強い垂直磁気異方性を示
しかつ希少元素を含まない候補物質として 

MgO基板上で垂直磁気異方性を示すCoFe2O4

が挙げられる。将来的に高密度記録媒体とし
て用いるには、強磁性ビットのパターン化が
必要とされ、そのための要素技術の 1 つとし
てイオン打ち込みによる磁性の制御がある。
本研究では、イオン打ち込みによる室温での
非磁性化が報告されている、CoFe2O4 の類似
物質である Fe3O4 薄膜に Kr+照射を行った試
料に対して、本研究で開発された放射光メス
バウアー分光法を用いた研究を行なった。さ

図4．偏光メスバウアー分光装置。 

SR:放射光、DM：Si二結晶分光器、HRM:高

分解能Si分光器、S1：スリット、DPR:透過型

移相子、D1：PIN検出器、NBM:核モノクロ

メータ、Hex：印加磁場、S2：スリット、D2:NaI

検出器[8]。 

 

図5．メスバウアー小角散乱法光学系および

測定スペクトル。下図左：2θ = 0で測定した

通常の吸収スペクトル、2θ = 10″で測定した

小角散乱スペクトル。 



らに、スピントロニクス材料として重要なハ
ーフメタル物質の候補であるホイスラー合
金 Co2FeGe に対しては、界面のみメスバウア
ー核である 57Fe で構成された磁気トンネル
接合積層膜を作製し、積層界面の磁気的安定
性に関する研究を行った[11]。 

 

以上の研究に加えて、核共鳴準弾性・非弾
性散乱法の高度化研究なども実施し、成果を
上げはじめている。 

放射光吸収メスバウアー分光法は当研究
グループが世界で初めて実現したものであ
るが、それを実用的な分光法として確立し、
さらに偏光状態を制御した放射光メスバウ
アーγ 線を生成し、全反射条件や極小角散乱
測定を可能とする先進的分光法の開発にも
成功した。これらは世界的にも最先端といえ
る分光法であり、実施されている研究分野も
物質科学、地球科学、生体関連物質などの多
岐にわたっていることから、今後の更なる発
展が期待されるものと考えている。 
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