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解説

X 線磁気回折
口放射光 X 線による強磁性体の磁気形状図子測定z

伊藤正久
姫路工業大学理学部*

X帽rayMagnetic Diffraction 

口 Magnetic Form Factor Measurements of Fer拘置lagnets

using Synchrotron Radiation = 

Masahisa ITO 

Himeji Institute 01 Technology 

X-ray magnetic di百raction (nonresonant X-ray magnetic Bragg scattering) of ferromagnets is in欄
troduced. This experiment is attractive because magnetic form factors of ferromagnets can be separated 
into the part of spin magnetic moment and the one of orbital magnetic moment (LS separation). Two 

kinds of experimental methods are shown. One is the white beam method using synchrotron radiation from 

a bending magnet, and the other is a monochromatic beam method using synchrotron radiation from an unｭ
dulator and a phase retarder. In an example of experiments of the former method, LS separation of the 
magnetic form factor of terbium is shown. Concerning the latter method, it is shown that a combination of 
a phase retarder and a linear polarizer can enhance magnetic e茸'ect greatly, and this method wi1l enable us 
to measure more presice magnetic form factors of ferromagnets in the near future. 
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1. 緒言
磁気回折は磁気散乱の一種であるが，磁気散乱といえば

中性子を抜きには語れない。中性子散乱はすでに半世紀の

摩史があり， 5 年前にノーベル賞が授与されたことは読者

の皆様の記i援に新しいところであろう。中性子磁気散乱は

磁性体中の微視的磁気モーメントを調べる実験手段として

広く知られ，また使われており，磁性研究への貢献度は非

常に大きい。それに比べると放射光を用いる磁気散乱はま

だ始まったばかりといえるかもしれない。

あり，後者は逆に吸収端から離れた X 線エネルギーを用

いるものである。弾性磁気散乱の断面積は磁性体の微視的

磁気モーメントの構報を含むが，共鳴磁気散乱ではそれ以

外にさらに電子遷移に関係する状態密度項も加わる。共鳴

磁気散乱には共鳴効果により散乱強震がエンハンスされる

という大きな特徴がある3-6) 共鳴磁気散乱のもう一つの

特徴は，逆格子点を固定して散乱強度の X 線エネルギー

依存性を測定すると， MCD (磁気円二色性)や磁気 EX­

AFS 等の磁気吸収実験7) と等価な実験となることである。

放射光を用いる磁気散乱といっても色々ある。まず，弾

性散乱(ブラッグ散乱)と非弾性散乱(コンブトン散乱)

の 2 つに大別される。非弾性磁気散乱はいわゆる磁気コ

ンブトン散乱である。通常のコンブトンプロファイルが全

電子の運動量分布を表すのに対し，磁気コンブトンプ口フ

ァイルはスピンを担う電子のみの運動量分布を反映す

る 1 ，2)。弾性磁気散乱はさらに 2 つに分けられる。一つは，

共鳴磁気散乱，もう一つは，非共鳴磁気散乱である。前者

は X 線エネルギーを原子の吸収端近傍に合わせるもので

さて，磁気散乱実験から磁気モーメントの情報を得るこ

とを考えると，共鳴磁気散乱の場合は散乱断面積に状態密

度項も一緒に入っているのでこれが予めわかっていなけれ

ばならないことになるが，通常これは容易ではない。一

方，非共鳴磁気散乱の場合は散乱断面積は状態密度項を含

まず，従って共鳴によるエンハンス効果はないが，磁気モ

ーメントの情報(具体的には磁気形状因子)が直接得られ

る。さらに磁気形状因子をスピン成分 S と軌道成分 L に

分離すること，あるいは言葉をかえていうと，スピン磁気
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モーメントと軌道磁気モーメントのそれぞれの形状因子を

独立に測定すること，が原理的に可能である。この磁気形

状因子の LS 分離が非共鳴磯気散乱の最大の特徴であろ

つ。

上記の磁気散乱のうち，筆者が現在関わっているのは弾

性非共鳴磁気散乱で，かつ，強磁性体を対象としたものあ

る。本稿では弾性非共鳴磁気散乱を磁気回折と呼ぶ。強磁

性体を対象とする X線磁気回折実験の自的は，スピン磁

気モーメントおよび軌道磁気モーメントの磁気形状因子，

S(k) および L(k) (全磁気モーメントの磁気形状因子は

L (k) + 2S (k) ) ，を分離@測定し，それぞれの磁気モーメ
ントの空間分布に関する知見を得ること，さらには，磁性

を担う電子の電子状態究明を通して磁性研究に資するこ

と，である。しかしながら，この実験は放射光源の特性

(エミッタンスと軌道安定性)に強く依存し，また，回折

強度の磁気効果が0.1%オーダーと小さいため精度のよい

データが得にくく，磁性研究に大きく寄与できるほど進展

していないのが現状である。現在は，高精度実験のための

実験手法の確立を進めている段階である， と蓄えるであろ

つ。

緒蓄の最後に強磁性体の X 線磁気回折実験の歴史的な

経緯に簡単にふれておく。強磁性体の磁気回折実験は

1980年代に入ってから行なわれている。 Fe やフェライト

を試料として， 1981年には X 線管球を用いて(異常分散

項を利用)8) ， 1983年には放射光を用いて(円偏光を利

用) 9) ，磁化反転に伴う回折強度の変化(磁気効果)が観

測された。 1985年"-'1988年に X 線磁気散乱理論が提唱さ

れ10-12) ，非共鳴磁気田折による磁気モーメントの軌道成

分とスピン成分への分離 (LS 分離)の可能性が示され

た。 1990年前後に円偏光放射光を用いた Fe の磁気形状因

子測定が行なわれたが13， 14) ，若干実験誤差が大きかった。

中性子回折15)あるいはバンド計算16-18) との比較に耐えう

る実験は白色 X 線90度散乱法19) の開発により可能となっ

た。現在まで，筆者の知る限りでは，強磁性体の磁気回折

験が行なわれている放射光施設は， LURE-DCI9) , 
HASYLAB13) , KEK-AR14) , Daresbury-SRSl9-22) , 

ESRF23,24) , KEK -PF25-27,38) , SPring聞828) である。

本稿では実験手法を中心に，筆者が共同研究者とともに

行なった PF および SPring-8 における強磁性体の X 線磁

気回折実験例を紹介させて戴くこととする。

2. X 線磁気回折理論

2.1 放射光の偏光

本稿で紹介する X 線磁気回折実験は放射光の備光を利

用するので，放射光の偏光特性について少しふれておく。

一般に光の偏光状態はストークスパラメーターと呼ばれる

3 つのパラメーターで記述される。ここでは Pj ， PC, P45 と

記すことにする。それぞれ，直線偏光度，円偏光度，斜め

45度車線偏光度，である。 X線の進行方向に垂誼な 2 方
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Figure 1. Stokes parameters (Pj, P45 and pc) which represent 
polarization of synchrotron radiation. 

向 (x および y とする)のうち 1 方向 (x とする)を散乱

箭内にとる (Fig. 1) 。本実験では散乱面を水平面にとる。

直線偏光のうち x 方向への偏りの程度を示すものがPj ，

xy 面上 x に45度の方向への偏りの程度を示すものが P45 ，

円備光の度合いを示すものが PC ， である。それぞれのス

トークスパラメーターの極限をみてみると， Pjロ 1 は x 方

向に100%偏った直線偏光， Pj=-1 は y 方向に偏った直

線偏光， P45=1 は x から45度の方向に偏った直線偏光，

P45= 1 は x から -45度の方向に偏った直線偏光 ， Pc 

=1 を右回り内偏光とすると ， Pc口 -1 は左回り円偏光，

の状態をそれぞれ表す。それぞれの場合を Fig. 1 ~こ示し

た。一般には ， Pr+P~+P~5 三二 1 の関係がある。等号は完

全偏光状態であり，不等号は部分偏光状態を表す。

本実験は楕円偏光を利用する。放射光源は偏向磁石ある

いはアンデュレーターである。偏向磁石の放射光(ペンデ

ィング光)は，蓄積リング電子軌道部(水平面)内では直

線偏光 (Pj~1) であるが，軌道面から斜め上方(あるい

は下方)に出る光は円偏光成分を持ち楕円偏光となり，こ

れが直接利用できる。アンデュレータ一光では軌道面内の

非常に強い直線偏光を使う。そのため直線偏光から楕円偏

光への偏光変換素子が必要となる。それぞれの放射光源を

用いた実験については 3. で紹介する。

2.2 散乱断酷積

磁気モーメントと X線との相互作用を考慮に入れた散

乱断面積は， X線磁気散乱理論10-12) によると，次のよう

に表わされる。

dσ/ dQ = r~ I n (k)ε ・ ε' ーか[L(k) ・A十2S(k).BJ/21 2 . (1) 

本稿ではこの式を出発点とする。ここで，記号の意味は次

の通りである。 i は虚数単位，九は電子の古典半径， y=� 

ω/mc2 で hω は X 線エネルギー ， mc2 は電子の静止質量

エネルギー (511 keV) ， ε および ε' は入射 X 線および散

乱 X 線の電場ベクトル方向の単位ベクトル， n(k) は龍子
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電荷窮度のフーリエ変換(電荷散乱因子あるいは構造因

子)， L(k) および S(k) はそれぞれ軌道およびスピンモー

メント密度のフーリエ変換(ベクトル量)， k は散乱ベク

トル (k=ko -k' : ko および k' は入射 X線および散乱 X

線の波数ベクト jレ) ，である。 A， ß は e， e' , ko，長'からなる
ベクトルで(長0 ， k' は ko ， k' 方向の単位ベクトル) , 

A=2(1-ko.k') (e'xe) 一(長。× ε) (ko.ε') 

十(企× ε') (企吋)， (2) 

B 口εxε十(企× ε') (k' ・ e) 一(長。× ε) (ko. e') 

+(企× ε') x (長。× ε) ， (3) 
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が大きな干渉項が得られるのでここでは(2)を取り上げる。

高強度の円偏光X線の科用は封入管の時代は極めて難し

かったが，放射光では一般的になりつつある。なおここで

は，電蒋散乱因子 n(k) については異常分散項 (f'+if") 

まで取り入れるが，磁気散乱因子 L(匙)， 5(k) については

簡単のためとりあえず実数として取り扱うこととする。

ここで， (1)式をもう少し書き下してみる。試料結晶で

の散乱角を 28 (ブラッグ角を 8) とする。磁化が散乱面

(水平面)内にあるとし，磁化方向と入射 X 線方向のなす

角を α とする (Fig. 2) 0 n(k) =ん (k) 十f'+if" とし，磁

化の向きが正(十)あるいは負(-)のときの回折強度をι

とすると，上で定義したストークスパラメーターを用い

である。 て，

ここで，一軸性の強磁性体(全ての磁気モーメントが同

一方向を向いている)を考える。磁気モーメントは量子化

軸(通常 z 軸にとる)に沿って測られる。量子化軸方向の

単位ベクトルを ρ とし，ベクトル量 L(k) ， S(k) を，

L(k)=-L(k)p, S(k)=-5(k)p，と表すと，スカラー量

L(k) ， 5(k) がそれぞれ軌道およびスピン磁気モーメント

の磁気形状因子(あるいは磁気構造因子)となる。全磁気

形状因子 μ(k) =L(k) 十 25(k) である。仰をボーア磁子と

して， Ikl →O への外挿値向 L(O) ， μB 5(0) が，それぞれ，

軌道磁気モーメント値，スピン磁気モーメント値となる。

磁化測定等で観測される磁気モーメント倍は向{L(O)

十 25(0) }であり， μBL(0) ， 2μB 5(0) がそれぞれ磁気モー

メントの軌道分，スピン分となる。

(1)式へ戻る。 (1) 式の絶対値の中の第 1 項が電荷散乱

振幅(以下， C電荷〕と記す) ，第 2 項が磁気散乱振幅(以

下， C磁気J) を表す。 (1)式を書き下すと，

IC電荷JI2 十 iC電荷J • C磁気J+ 1 C磁気J 1
2, (4) 

という形になる。第 l 項が電荷散乱項，第 2 項が電荷散

乱と磁気散乱の干渉項，第 3 項が純磁気散乱項である。

電荷散乱項に対する干渉項および純磁気散乱項の大きさ

は，それぞれおおよそ， 10-3 および10-6 のオーダーであ

る。強磁性体では電子電荷の配列周期と磁気モーメントの

配列周期が同じであるので，電荷散乱項，干渉項，純磁気

散乱項の 3 つの項は常に同ーの逆格子点にピークを持つ。

電荷散乱項から 10- 6 オーダーの純磁気散乱項を分離抽出

するのは極めて難しいので10-3 オーダーの干渉項を利用

する。干渉項を利用できるのが強磁性体の磁気回折の特徴

ともいえる。干渉項が観測にかかるためには，この項から

実数で残るものが必要となり，これは〔電荷〕・〔磁気〕

の虚部になる。この虚部を生じさせる方法は次の 2 つが

考えられる。 (1)直線偏光を用い， C電荷〕の虚部と〔磁気〕

の突部を使う方法。 (2)入射 X 線に円偏光を含む光を用い

(円偏光成分が入ると入射X 線の電場ベクトルに虚部を生

ずる)， C電荷J ， C磁気〕ともに突部を使う。一般に(2)の方

Lr_ =(dσ/dQ) 土

=r~ln(k) 1 2 (1 十 cos228-P1 sin
2 28) /2 

土r~y(1-cos 28) [九 (fo(k) + f') [L (k) cos2 8{ cosα 

+cos (28-α)} + 5 (k){cos αcos 28+cos (28-α)} ] 

-P45f"てL(k) sin2 8{ cosα十 cos (28一 α)}

十 5(k){-cos αcos 28十 cos (28-α)}]] (5) 

と表される。 In(k) 12= (ん (k) +f')2十 (f")2 である。

(5)式の第 1 項が電荷散乱強度，第 2 項が磁気散乱強度

である。ここで，磁気散乱強度は電荷散乱強度に比べ

10-3 オーダーの小さい量なので，相対的に電荷散乱強度

に対して大きくなるようにして測定したい。そのために

は，散乱角 28=90
0

として電荷散乱強度を最小にすればよ

い。このときは，

Lr_ 口(ぺ/2)[ln(k) 1 2 (1-P1) 土 y{Pc(fo (k) + f') 

-P45fつ {L(主) (cos α+sinα) 十25(k) sin α}] (6) 

と表される。磁気散乱項は磁化の反転により符号が変わる

ので，反較前後の回折強度の差をとることにより特定でき

る。回折強度の磁気効果 R (magnetic effect あるいは丑ip圃

ping ratio とも呼ばれる)を， R=(ム -1-)/ (1++1_) ， と

定義すると，

X -r ay 

Figure 2. Relation between directions of the incident X-rays, the 
scattered X-rays and the magnetization of a specimen. The angle α 
is the one between the directions of the incident X-rays and the magｭ
netIzat卲n. 
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R(k) =y/p{L(k) (cos α十 sin α) +2S(k) sin α} 

x (/0 (k) + /')パ (/0(k) + /') 2 十(/ア}，
jト口 [Pc-P45{/" / (/o(k) + /')} J/ (1-P1) 

と表わされる。 R のおおよその大きさを決めるのは y であ

ることがわかる。んは偏光因子 (polarization factor) と

呼ばれ，重要な因子である。偏向磁石およびアンデュレー

ターからの放射光の偏光特性(蓄積リング軌道部内では水

平方向の直線偏光である)を考慮し P45 を無視すると，

ん=Pc/(1-P1 )

と表される。んの詳細については3.1でふれる。

(7) 式で ， y と α は実験条件で決まり，また ， fp は後述

するように放射光源の性能で決まる定数である。ゆえに，

磁気効果R を実測することにより ， L(k) と S(k) を含ん

だ磁気形状因子が直接得られることになる。 Fe などの

3d 遷移金属のように軌道磁気モーメントがほとんど凍結

され L(k)<:2S(k) と考えられる場合は，

R(k) =yjトμ(k)[ (/0 (k) + /') / { (/0 (k) + /') 2 

十 (/")2}] sin α， (10) 

と表される。さらに異常分散項が無視できる場合 (/0(k) 

>/'，/")は，

R(k) =yjト{μ(k)//0 (k) } sin α， (11) 

となる。

2.3 LS 分離

(7)式にもどり，議論を簡単にするため異常分散項を省

略する。すなわち，

R(k) =yjト{L(k) (cos α+sinα) +2S(k) sin α}!ん (k) , 
(12) 

とする。全磁気形状因子 (μ(k)=L(k) +2S(k)) の軌道

磁気モーメント成分 L(k) とスピン磁気モーメント成分

2S(k) を分離して測定するのが LS 分離である。 LS 分離

は (11) 式で L(k) と S(k) にかかる係数の角度 α依存性が

異なることを利用する。具体的には ， L(k) の係数 (cosα

十sinα) 口 J玄 sin (α+45
0

) と S(k) の係数 2 sin α の450

の位相差を利用することになる。 α が特別な値， 00 , 45
0 , 

900 , 135。のときをみてみる。

α立 OO;R(k)=昨L(k)!ん (k) , 
α=450 ; R(k) = I玄ガト{L(k) 十 S(k)}//0 (k) , 
α口 90

0

; R(k) =yjト{L(k) 十2S(k) } //0 (k) , 

(13) 

(14) 

(15) 

放射光第12巻第 4 号 (1999年)

α口 1350 ; R(k) 口 J玄 y/pS(k)//o(k) ， (16) 

(7) 

(8) それぞれの配霞で， L(k) , L(k) +S(k) , L(k) +2S(k) , 

S(k) が得られるので， L 配置， L+S 配霞， L十2S 配置，

S 配置という 29)。それぞれの実験配量を Fig.3 に示す。

原理的にはこれら 4 つの配置のいずれか 2 つ，あるいは，

一般には角度 α の異なる 2 つの配震で実験を行ない，そ

れらの結果を組み合わせることにより L(k) と S(k) を分

離することができる。これが X線磁気回折による磁気形

状因子の LS 分離の要領である。しかし実際の強磁性体，

特に軌道磁気モーメントを有しているものは強い磁気異方

性を持つのが通常で，角度 α は結品格子面と磁化容易軸

方向で決まり， (13) "-' (16) 式のような都合のよい値とは

ならない場合が多い。 LS 分離の実際については， 3.3で

hcp-Tb の例を示す。

(9) 

3. X 線磁気回折実験の実際

3.1 白色磁気回折法の概略

光源としては偏向磁石を用い，白色X線を用いるので

白色磁気回折と呼んでいる。白色磁気回折法は Laundy

等19) によって1990年代に入ってから開発された方法であ

る。白色法の利点は以下のようなものである。 (1)偏向磁石

の放射光の，蓄積リング軌道面の上下に出射される円舗光

成分を含んだ光(楕円偏光)を利用できる。ゆえに特別な

光学素子を必要としない。 (2)高調波成分を利用できる，す

なわち，ひとつの回折格子面で高次の複数の逆格子点の情

報が同時に得られる。 (3)回折線(ラウエスポット)は常に

出ているので結晶のセッティングが容易である。(4)外部磁

場反転により磁化皮較させるときにもし結品が動いてブラ

ッグ角が少々ズレたとしても，回折にあずかる X線のエ

ネルギーと回折線の方向が少し変わるだけで強度の変化は

小さく，従って正確な磁気効果測定が期待できる。一方，

欠点、は以下のものである。 (a)多重散乱を起こしやすい。 (b)

M M 

(b) 

X 拍 rav Soecimen X -r ay p巴Clmen ,, -.a , 

(a) 

X
 一M

 
X 働 rav

(c) (d) 

Figure 3. Typical four kinds of experimental configurations, (a) 
L, (b) L+S , (c) L+2S and (d) S. The arrow denotes the magnetト
zation direction of a specimen. 
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蛍光 X 線の影響が大きい。加えて，白色法では回折 X線

のエネルギー分析をするため半導体検出器 (SSD) を用

いる必要があるが， SSD を用いることによるデメリット

もある。例えば， (c)エスケープピークの影響が入ってくる

こと， (d)測定計数率の上限が高々 104 cps 程度であること，

等である。特に(a) ， (b), (c)については実際のデータ解析で

は注意を要する。

3.2 Fe の実験口偏光因子およびエミッタンスの測定口

ここでは，強磁性体の標準試料ともいうべき純鉄の白色

磁気回折実験による偏光因子の測定，および，舗光因子プ

ロファイルからの放射光のエミッタンス評価について述べ

る。

強磁性体を対象とする X線磁気回折の特徴の一つは偏

光因子んである。偏光因子んは直線偏光度Pl と円偏光

度 Pc からなり( (9) 式)， Pj と Pc は蓄積リングの性能に

より決まる。観測点が発光点から充分に速い場合(無限遠

近似)， Pl と Pcを決めるのは蓄積リングのエミッタンスパ

ラメーターの一つである，電子ビームの垂産角度発散 σy'

である。 Fig.4 に，筆者が共同研究者とともに実験系の

構築を行なっている PF-BL3C で，いくつかの σy' (9, 11, 

13μrad) の値に対して計算されたんのプ口ファイルを示

す(点線，実線，および，一点鎖線)0 Fig.4 の横軸は観

測点から発光点への見込み角 v にとってある。光源から

距離 L の観測点で，その垂直方向の座標を z とすると

(z=O が蓄積リング軌道面位置)， ljf=z/L である。 Fig.

4 から ， (l)fp のプロファイルは σy' にきわめて敏感である

こと， (2)σy' が小さいほど(すなわち低エミッタンスほ

ど) fp が大きくなり磁気回折実験に有利であること，が

わかる。

さて， (11)式からわかるように偏光因子んは磁気効果

R に比例する。ここで， Fe の特定の逆格子点，例えば

220，での R をいろいろな見込み角 v で測定することを
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考える。 Fe の磁気形状因子 μ(220) は中性子回折実験15)や

バンド理論計算16-18)で良く分かっている(とする)。ここ

ではバンド理論値18) を用いた。電荷散乱国子ん(220) もわ

かる 30， 31)。ゆえに μ(220) /ん (220) は既知の定数となる。 y

と α も実験条件で決まる定数である。 R の v依存性を測

定することはんの v依存性を測定することに他ならな

い。すなわち，

R(ljf) 口 Cfp(ljf) , C=y{μ (220)/fo(220)} sin α， (17) 

である。 C は既知の定数であるので ， R(ljf) を測定するこ

とによりん (ljf)を知ることができる。

PF-BL3C で Fe 220回折の磁気効果R の測定より得ら

れたん (ljf)を Fig.4 に示す(白丸)0 Fig.4 で実測と計

算のん (ljf)プロファイルの比較より， PF-BL3C では σy'

::::;11μrad，であることがわかる。このときのエミッタン

ス結合定数は SPECTRA32) によれば0.8%である。このよ

うに X 線磁気回折実験は縦方向エミッタンス σy'，あるい

は，エミッタンス結合定数の評価に役立つ。一旦 σy' がわ

かれば，任意の観測位置 z，任意の X 線エネルギーでん

を知ることができる。これにより任意の強磁性体試料の磁

気形状因子を，磁気効果R の測定から得ることができる

ようになった。正確な σy' の評価は X 線磁気回折にとり揮

めて重要である。なお， σy' の評価は垂産偏光強度プロフ

ァイルの測定でも行なわれており 33) ， fp(ljf) プ口ファイル

測定による値と一致する結果が得られている。 PF-BL3C

ではんの最大値 ::::;10であり磁気効果を約10倍に大きくし

て測定できることになる。すなわち，偏光因子んは X 線

磁気回折におけるエンハンス因子といえる。低エミッタン

スリングほどエンハンス因子は大きくなる。

3.3 Tb の実験口付電子系の LS 分離口

ここでは， hcp-Tb の磁気形状因子の白色磁気回折法に

よる LS 分離実験例を示す26) 。この実験は， Raman 

Chistyakov 氏，河田洋氏，中村哲也氏，藤井俊行氏，春

.5 本将彦氏等との共同研究で， PF-BL3C で行なわれたもの

である。 Tb の基本的な磁性は次の通りである。 (1)210 K 

以下の温度で強磁性を示す。 (2)強磁性状態では磁気異方性

三 が強く磁化容易軸は b 軸である。 (3) c 軸は極めて強い磁

同 化困難軸で，電磁石程度の磁場では磁化は c 軸方向を向

。 (mrad)

Figure 4. Calcu1ated polarization factor jト =Pc/(1-P1) as a func “ 

tion of viewing angle If/ for three values of σy' of PF-BL3C; 9μrad 
(dotted lines) , 11μrad (solid lines) and 13μrad (dush伽dotted

lines). Observed values of the polarization factor by the X也raymagｭ
netic diffraction of Fe (open circles) are also shown. 

かない。測定は温度80 K で行ない，回折面は (103) 面を

用いた。あらかじめ磁化測定を行ない，磁化が飽和するこ

とを確認している。 L 配置と L+2S 配置の 2 つの配震を

採用し， L 配量では (103) 面を， L十2S 配置では等価な

(103) を用いた。磁化は常に b 軸を向くので， L 配置では

角度 α口 13.T ， L+2S 配置では α=76.3
0

となる。ここで

は b 軸が散乱面にのるようにセットされている。また，

|ん|が最大となる ljf= 士 0.01 mrad の位置で実験を行なっ

ている。
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L 配置および L+2S 自己置での磁気効果を，それぞれ，

RL およびRいおとし， α。 =13.7。とすると，磁気形状関子

の軌道成分 L(k) とスピン成分 2S(k) は， (12) 式より，

L(k)llo(k) = {Rdk) cosα。 -RL+2S (k) sin α。}
1 {(COS2αo-sin2α。)y.ん} (18) 

2S(k) Iん (k)= {RL+2S (k) -RL (k)} 
I{(cos α。 -sin α。)y.ん} (19) 

と表されることになる。

実験で得られた，逆格子点 h 0 3h (h 口 2 ， 4 ， 5 ， 6 : h口 3

は禁髄)での磁気効果 RL と RL十2S，および，それらから

分離された磁気・電荷形状因子比 L(k) Iん (k) と 2S(k)110 

(k) を，それぞれ， Fig.5 と Fig.6 に示す。 Fig.6 の点

線および実線は，それぞれ，ブント則と双極子近似34) の

もとで Tb3十自由イオンで計算された ， L(k)llo(k) およ

び 2S(k) Ilo(k) の計算曲線である。分離された L(k)110 

(k) と 2S(k)llo(h) を用いて， μ (h)110 (k) 口L(k) Iん (k) 十

2S(k) Ilo(k) を得ることができる。ここで μ (k) は全磁気

形状因子である。 Fig.7 に，本 X 線磁気回折実験，中性

0.015 1 

。

0.01ぃ

口
民ぇ

0.005ト m 

口

O

よ-
10 

よ-
20 

E (keV) 

Figure 5. Observed fiipping ratio of Tb for L configuration 
(squares) and L + 2S configuration (circles). 

。 0.041

E 

~ 0.0 
d 
ιH 

S 
。

午吋

。

k (A輔 1)

Figure 6. Form factor ratio L(k) 110(k) (squares) and 2S(k) 110 
(k) (circles) of Tb. The dotted lines and solid line are calculated 
curve of L (k) !Jo(k) and 2S(k) 110(k) under the dipole approximル
tion and the Hund's rule. 
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子回折実験35) ，および，双極子近似理論のμ (k)110 (k) を

比較する。 Fig.6 で実験の L(k) 110 (J?) と 2S(k) !仇 (k) は，

計算のそれらのおおよその額向を再現しているが，一致し

ているとは言い難い。 L(k) Ilo(k) と 2S(k)110 (k) ともに，

実測の方が計算よりも減衰がはやい。これは金属 Tb の

4f 電子は自由原子のそれに比べ実空間で広く分布してい

ることを表している可能性がある。 Fig.7 では， X 線磁

気回折実験の方が双壇子近似理論より中性子回折実験に近

いように見受けられる。

以上，強磁性体の磁気形状因子の LS 分離例を示した。

X 線磁気回折は一種の構造解析と考えられる。構造解析

の目標の一つは実空間密度分布を得ることである。 X 線

磁気回折の目標の一つもスピン磁気モーメントおよび軌道

磁気モーメントのそれぞれの突空間分布密度 ， S(r) およ

び L(め，を知ることにある。このためには多数の逆格子

点の清報が必要であるが，上記の Tb の一つの格子面での

LS 分離に数日から一週間程度かかることを考えると，こ

れは患の長い実験となる。しかしながら今後はこのような

実空間での LS 分離実験例を増やし， X 線磁気回折の有効

性をより一層確立する必要があろう。

3.4 移相子を用いた単色磁気回折実験

最後に， X 線磁気回折の新しい実験手法として，透過

型移相子36) を用いた単色 X線磁気回折法27) を紹介する。

移相子は X線波長領域の偏光変換素子であり，通常蔵線

偏光から楕円備光を生成する光学素子として使われる。完

全結晶での動力学効果を利用し，単色光を用いる。近年，

良質のダイヤモンド単結晶が作られるようになり， X 線

領域での透過型移相子が実用化された。ダイヤモンド移相

子を用いた最初の，強磁性体を対象とする磁気回折実験

は，平野馨一氏との共同研究のもと， PF-BL3C で行なわ

れている27)。詳細は文献27) を参照して戴くとして，ここ

ではその結果だけを簡単に紹介する。1)ペンディング光

の軌道面内の誼線偏光から，ダイヤモンド移相子で変換さ

。 0.151 、

d主 0.051ト -tQ 
斗g。4 、

。 2 

k (A-1) 

Figure 7. Comparison of the form factor ratio (L (k) 十 2S(k))110 
(k) of Tb between the present X田ray magnetic di町'raction experiω 
ment (circles) , the neutron diffraction experiment34) (dots) and a diｭ
pole approximation calculatoin (solid lines). 
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れた楕円偏光を用いて Fe 220回折の磁気効果を測定した

ところ，最大0.3%の磁気効果を得た。この値は計算値と

合っており，また，白色法とも同じ値であった。これによ

り移棺子が磁気回折実験で有効に機能することが示された。

2)移相子の前に直線偏光子(ブラッグ角が45度に近い分

光器，この場合は43.3度)を置いたところ，綴気効果が 2

%へと 1 桁近くもエンハンスされることがわかった。こ

れは，移相子への入射 X線の直線儲光度が0.992 から

0.9998へと上昇したためである。

これらの成果をもとに最近行なった，第 3 世代放射光

源である SPring品のアンデュレータ一光を用いた実験

例28) を紹介する。実験は BL39XU で行なっている。基本

的な実験配置は PF-BL3C の実験と同様であるが， Fig. 

8 に SPring.刷.8

ンデデ、ユレ一夕一の直線偏光X 線は S臼i (111) の傾斜型二結

品分光器で単色化され，さらに， Si(333) の二結晶直線瑞

光子をとおり，ダイヤモンド移相子に入る。移相子結晶で

のブラッグ角からのオフセット角度 Ll B に応じて，移相子

を透過した X 線は楕円偏光(直線偏光度 P1 ， 円偏光度 Pc)

に変換される。楕円偏光X 線は Fe 単結晶試料に入射さ

れ， 220回折強度の磁気効果が測定される。測定された磁

気効果R を移相子のオフセット角 Ll B に対してプロットし

たものを Fig.9 に示す。 Fig.9 で磁気効果R が最大10%

していることがわかる。これはアンデュレータ一光の

直線舗光度がもともと高いうえに，直線偏光子でさらに直

線偏光度が上昇したためである。図の実線は移相子へ入射

される X線の直線偏光度を0.99999 として計算したもので

あり，実測を良く再現している。この計算ではんについ

ては (9)式ではなく (8)式を用いており ， P45口 0.003を入れ

ている。実測曲線にみられる Ll B の正領域と負領域の非対

称性はこのわずかな P45 成分の混入で説明できるが，この

P45 成分がどこからくるのか現在検討中である。以上，移

相子はX 線磁気回折実験において有効に機能するのみな

らず，度線偏光子と組み合わせることにより磁気効果を大

MP 

Figure 8. Experimental configuration of the X-ray magnetic 
diffraction experiment with a phase retarder at SPring必， BL39XU. 
MM: monochromator, PL: linear polarizer, PH: phase retarder, 
MP: pole pieces of an electromagnet and SP: specimen. (a) side 
view and (b) top view. 
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Figure 9. Observed (circles) and calculated (solillines) magnetic 
effect R of Fe 220 diffraction using Si (333) linear polarizer at 
BL39XU of SPring-8. 

きくエンハンスできること，従って，移相子を用いる単色

磁気回折法は撞めて有力な実験手段であることが示され

た。

4. まとめと展望
放射光X線と磁性体との磁気的相互作用を利用する磁

気散乱，特に，強磁性体を対象とする非共鳴弾性散乱

(X 線磁気回折)を紹介した。 X線磁気散乱理論を紹介

し， X 線磁気回折では磁気形状因子をスピン成分と軌道

成分に分離 (LS分離)することが原理的に可能であるこ

とを述べた。 X 線磁気回折法では偏光因子ん口Pc/(l-Pl) 

が重要な因子であり， Fe の実験でんを誼接測定できるこ

とを示した。次いで， Tb の実験では LS 分離の実際を紹

介した。最後に，移相子という X線光学素子を用いた新

しい X 線磁気回折法を紹介し，移相子が磁気回折実験で

有効に機能すること，さらに，直線偏光子と組み合わせる

ことにより磁気効果を大きくエンハンスできることを示し

た。これにより，磁化の小さい強磁性体，常磁性体の誘起

磁気モーメント，等へと研究対象を広げることができるで

あろう。また，特定の逆格子点での磁気形状因子，あるい

は，その軌道成分およびスピン成分を短時間に高精度で測

ることが可能となるので，それらの温度変化や圧力変化を

追跡する等の系統的研究も期待される。超高計数率検出器

APD37) を用いれば測定時間のさらなる短縮化も期待でき

る。移相子は偏光を自在に制御できるので，従来磁化反転

により測定していた磁気効果を，円偏光度の符号の反転

(光のヘリシティの反転)により測定できるようになるで

あろう。これにより磁気回折実験が静磁場下で行なえるよ

うになり，超伝導磁石が利用しやすくなるであろう。そし

て，より硬磁性へ，あるいは，メタ磁性等へと磁気回折実

験の適用領域を広げることができるであろう。

本稿で紹介した(あるいは現在まで行なってきた)強磁

性体の X 線磁気回折実験はある意味では基礎的な検証実

験であり，その有用性がやっと確認されたところであると

いえるだろう。今後，この実験手法が様々の強磁性体へ適

用され，磁性研究の一手段として広く使われるようになる
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こと，さらに，分離されたスピンおよび軌道磁気形状因子

が物性研究に資すること，を期待したい。
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皆様に，この場をお借りして御礼申し上げます。 PF­

BL3C の実験では以下の各氏(敬称は略させて戴きます)。

物質構造科学研究所:河田 洋，森丈晴，平野馨一，村

上洋一，安達弘通，岸本俊ニ，飯田厚夫，松下正， Ra騨

man Chestyakov (現米国在住)。群馬大学:伊藤文武，桜

井浩，橋本英生(現 KEK)。東京大学生産技術研究所:

七尾進，渡辺康祐，中村哲也(現理研)，富永照男，宮
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は以下の各氏。岡山大学:園山裕，上村重明，北本直

品。東京学芸大学:荒川悦雄，並河一道。物質構造科学研

究所:平野馨ー，岸本俊二。 JASRI :後藤俊治，鈴木基
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93G294, 95&-295 , 95G-296，および， 97S1-001のもとで

行なわれ， SPring-8 における実験は課題番号1997B0032 ，

1998A0136, 1998A0137, 1999A0188のもとで行なわれま

した。
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I事謀議

磁気形状国子 軌道磁気モーメントとスピン磁気モーメント

磁気モーメントの実空間密度分布の逆格子空間へのブーリ 磁気モーメントは，電子が原子核の回りを軌道運動するこ

エ変換。電子電荷密度分布のフーリェ変換である原子散乱因 とに出来する成分 L と，電子自身が本来持っているスピン

子，あるいは，原子形状因子に対応する。 Fe， Ni 等の遷移 に由来する成分 S からなる。それぞれを軌道磁気モーメン

金属では主に 3d 電子が， Tb， Gd 等の希土類では 4f 電子が ト，スピン磁気モーメントと呼ぶ。磁気モーメントの空間密

磁気モーメントの主成分をなし，それぞれの磁気形状関子は 度分布のフーリエ変換が磁気形状悶子であるのに対応して，

3d 電子， 4f 電子の空間分布を反映する。強磁性体では，従 軌道，および，スピン磁気モーメントの空間密度分布のフ

来，偏極中性子を用いた磁気閉折実験により測定されていた りェ変換が，軌道，および，スピン磁気形状因子である。中

が，最近，楕円偏光放射光でも測定可能となりつつある。 性子磁気田折では常に全磁気形状因子が観測されるが， X

線磁気自折では軌道，および，スピン磁気形状因子を分離し

て観測することが原理的には可能である。
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