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Abstract 

 パルス放射光を用い原子核を励起することによって得られるガンマ線を利用した時間領域干渉計によって、原
子・分子スケールにおけるナノ秒～マイクロ秒の電子密度の緩和が測定可能な準弾性散乱実験を行うことができ
る。励起された原子核から時間的に遅れて放射されるガンマ線をプローブ、リファレンス光として用いる本手法
には、放射光のパルス間隔が比較的広いセベラルバンチモードの利用が必要になる。これまで、この時間スケー
ルでの過冷却液体やソフトマターのミクロなダイナミクスの測定に関しては、中性子スピン・エコー法が唯一の
手法であったが、本手法により放射光を用いた測定も可能となってきた。近年、この手法を用い、液体やガラス、
結晶、ソフトマターなどの様々な物質に関して、これまで得られなかった時間空間領域でのミクロなダイナミク
スが調べられ始めている。本稿では、ガンマ線を用いた準弾性散乱法の基礎的原理およびその応用例を紹介する。 
 

1. はじめに 
 凝集系にはミクロからマクロな空間スケールにわた
って階層構造を有するものが多く存在し、その階層構造
がマクロな物性や機能の発現において重要な役割を担
うことがある。構造の階層性に関してこれまで非常に多
くの研究がなされてきた。可視レーザー光、X線、中性
子、電子などをプローブとして用いることで、原子スケ
ールからマクロな長さスケールにわたる広い空間スケ
ールにおいて物質の構造を調べることが可能であり、物
質の構造の理解に飛躍的な進展がもたらされてきた。物
質中の多様な振動・緩和ダイナミクスを調べるためには、
赤外分光法、ラマン分光法、各種ブリルアン散乱測定法、
可視光光子相関法など、様々な測定法が用いられている。
これらの手法ではダイナミクスの時間スケールに関す
る知見は得られるが、ミクロな空間スケールに関する情
報は乏しい。しかしながら、物質の機能や物性をより詳
細に理解するためには時間スケールのみならず、ダイナ
ミクスのミクロな空間スケールに関する理解も必要で
ある。 
 ミクロな空間スケールにおいて各時間スケールの物質
のダイナミクスを測定する手法として、中性子や X 線の
非弾性・準弾性散乱法や中性子スピン・エコー法、X線光
子相関法などが挙げられる。それらの手法は、それぞれユ
ニークな時間・空間スケールをカバーしている。図 1 に
様々な手法がカバーする典型的な空間・時間領域を示す[1]。 

 

図1 様々なエネルギー・時間分解能を有する非弾性・
準弾性散乱法とそれらのカバーするダイナミクス
の時間・空間スケール 

 
 凝縮系において重要となるダイナミクスの時間ス
ケールは、一般にフェムト秒～マクロな時間スケール
と非常に幅が広く、図1に示されているように現状で
は1つの方法ではすべての時間・空間スケールをカバ
ーすることができない。図1中の“57Fe-時間領域干渉
計を用いた準弾性散乱法”の示す領域は、本稿で解説
する時間領域干渉計を用いたガンマ線準弾性散乱法
のカバーする時間・空間領域である。時間領域干渉計
を用いたガンマ線準弾性散乱法により、他の手法では
測定が非常に困難な原子・分子スケールの数 ns～サ
ブ µs の時間スケールのダイナミクスを測定できる。
この時間スケールは、結晶固体と液体の中間にあるよ
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うな半固体的な物質中で原子・分子が運動する時間ス
ケールとなっている。そのような時間スケールのミク
ロなダイナミクスを理解することは、基礎物性研究に
おいてはもちろん、様々な産業利用材料（例えばイオ
ン伝導ガラス、イオン液体、液晶、脂質膜、ゴムなど）
や生体系のモデル物質においても大変重要であるこ
とが近年分かってきており、現在精力的に研究されて
いる。本稿ではその原理と応用例に加えて、なぜ本手
法がセベラルバンチモードを必要とするかを解説す
る。 
 2章ではまず準弾性散乱実験の基礎として、試料が
ない場合に、放射光により励起された原子核が放射す
るガンマ線の前方散乱時間スペクトルがどのように
観測されるか、そして、2つの異なる励起エネルギー
をもつ原子核からガンマ線が放射される場合に、時間
領域上でどのようにそれらが干渉し、いかにガンマ線
のエネルギープロファイルと対応付けられるかを解
説する。3章では、一般的なモノクロメーター、アナ
ライザーを用いたエネルギー領域上での非弾性・準弾
性散乱実験の基礎を解説する。4章以降では、時間領
域干渉計を用いた準弾性散乱について解説する。本手
法、“時間領域干渉計を用いた準弾性散乱法”は、時間
領域においてダイナミクスを測定する方法であるが、
エネルギー領域上の測定と同等な情報を得ることが
できることを説明する。本手法を一言で言えば、レー
ザーを用いた実験手法の光ヘテロダイン干渉法と同
様に、プローブ・リファレンス光を時間領域上で干渉
させ、その干渉パターンからダイナミクスの情報を引
き出す手法である。時間領域干渉計のセットアップで
は、2章で解説した2つの異なる励起エネルギーをも
つ原子核から放射されるガンマ線を、それぞれプロー
ブ・リファレンスガンマ線として用いる。プローブ・
リファレンスガンマ線としてそれぞれに単一のエネ
ルギーのガンマ線を用いる場合が、基本となる“シン
グルラインの時間領域干渉計”という手法である。こ
のシングルラインの時間領域干渉計については 4 章
で解説する。測定の効率を上げるために、プローブ・
リファレンスそれぞれに複数エネルギーのガンマ線
を用いるのが、“マルチラインの時間領域干渉計”であ
り、5 章ではその原理を解説する。6 章では、時間領
域干渉計を用いた準弾性散乱実験のこれまでの応用
結果を紹介し、7章では他の準弾性散乱法との関係性

をさらに詳細に議論し、まとめと今後の展開を最後に
述べる。 
 
2. 核共鳴（ガンマ線）前方散乱[2,3] 
 この章では、準弾性散乱実験でプローブ、リファレ
ンスとして用いられるガンマ線吸収体 1、2 からの放
射ガンマ線が、試料がない場合にどのように時間領域
上で干渉するのかを解説し、それらのエネルギースペ
クトルとの関係性を明らかにする。 
 ガンマ線を用いた準弾性散乱実験の基礎となる、
57Fe核共鳴前方散乱実験のセットアップを図2(a)に示
す。SPring-8などの大型放射光施設において、電子は
高周波バケット内の安定な領域で集団（バンチ）を形
成し、蓄積リングを周回することで放射光を出す。こ
こで、蓄積リング内で電子がどのような構造のバンチ
を形成するかは放射光運転のバンチモードに依存す
るが、例えば、Dモード（1/7-filling ＋ 5 bunches）
では、図2(a)に示されるようなバンチが比較的連続的
に連なったマルチバンチ部と、1バンチが孤立したシ
ングルバンチからなるバンチ構造を有する。シングル
バンチ部の電子から放射される放射光は時間幅数十
psのパルスとみなせる。57Fe 核の前方散乱実験では、
このような放射光のエネルギーを 57Fe 原子核の核励
起エネルギー～14.4 keV 近傍で meV 程度の幅に分
光する。この放射光を、相対的に核励起エネルギー差
δEをつけた2つの 57Fe ガンマ線放射体を通過させ、
前方方向の散乱強度の時間依存性測定、すなわち時間
スペクトル測定を行う。核励起エネルギー差をつける
方法としては、同等な 2 つの 57Fe 放射体間に相対速
度を与えることで、ドップラー効果により両者の核励
起エネルギーを相対的に変化させるなどの方法があ
る。検出器としては 1 ns の時間分解能を有するアヴ
ァランシェフォトダイオード検出器（APD）を用いる。 
 パルス放射光により原子核が励起された場合、励起
原子核は励起寿命（57Fe原子核の場合141 ns）程度の
時間スケールでガンマ線を放射し基底状態に戻る。励
起核から弾性的に放射されたガンマ線は核の励起エ
ネルギーを有する、共鳴エネルギー幅Γ0～4.7 neV程
度のエネルギー不確定幅を持つ単色の光であり、入射
パルスに対し励起核の寿命程度遅れて検出される。こ
のような単色ガンマ線には、入射光の向きと指向性を
比較的保ったまま放射される成分があり、前方方向で 
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図2 核共鳴前方散乱測定の、(a) セットアップ（Dモード運転時、BL09XU、SPirng-8

での測定の例）、(b) 得られる時間スペクトルの生データと、(c) 積算されて得られ
た時間スペクトルと対応するエネルギースペクトルの概念図 

 
はそのような指向性を保った弾性成分が主として観測
される。“核共鳴散乱”は、励起原子核から放射される
散乱（電子、蛍光X線、弾性・非弾性ガンマ線など）
の総称であるが、本研究ではこの弾性的で前方方向に
指向性をもって放射されるガンマ線が重要な役割を
果たす。以降このようなガンマ線を単にガンマ線と呼
ぶ。 
 このような前方散乱実験において、蓄積リングの周
回時間 4789 ns にわたって繰り返し積算された時間
スペクトルを図2(b)に示す。マルチバンチおよびシン
グルバンチ由来の透過放射光として示された比較的
高強度の成分は、蓄積リングのバンチ構造をそのまま
反映したものとなっている。一方、それらに対し原子
核の励起寿命の時間スケールだけ遅れてガンマ線成
分が観測される。図2(c)にシングルバンチ部のスペク
トルを 5 つ分積算して得られた時間スペクトルを示
す。得られた時間スペクトル上には、2つのガンマ線
放射体のエネルギー差δEから決まる周期h/δEのう
なり（量子ビート）が観測される。核共鳴前方散乱実

験では、このような時間スペクトル上の量子ビートの
周期から核の励起エネルギーの差などを決定するこ
とができる。 
 この量子ビートは一見すると特異な現象に見える
が、放射光ユーザーにとって馴染み深い、位置-運動
量空間における回折実験と共通点を見出すことがで
きる。回折実験において、位置-運動量空間は互いに
フーリエ変化により関係付けられ、X線回折測定によ
り運動量空間上での回折プロファイルから原子位置
の情報を得ることができる。一方、エネルギー（また
は角振動数）と時間も同様にフーリエ変換の関係性に
あり、回折実験で位置をエネルギー、運動量を時間と
読み替えると、量子ビートは、異なったエネルギーを
有する光子が時間領域上でつくる干渉縞と例えるこ
とができる。どのような時間スケールまで干渉縞がで
きるかはガンマ線の単色性が決めており[4]、neV レベ
ルまで単色なガンマ線を用いることで、ようやく比較
的高速の検出器である APD を用いて、実験的に測定
可能な100 nsの時間スケールで干渉縞を観測するこ
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とができる。そのため、時間領域上での干渉は、物理
現象としては一般的な現象にもかかわらず、多くの放
射光実験では馴染みのないものになっている。 
 回折実験においては、運動量空間での回折プロファ
イルが散乱体位置の情報を有し、広い運動量空間で測
定を行うことで、精度よく位置に関する情報を得るこ
とができる。同様に、時間領域上での干渉縞である量
子ビートは、ガンマ線のエネルギー情報を有し、時間
スペクトルを広い時間スケールで測定することによ
って詳細なエネルギーの情報を引き出すことができ
る。時間スケールの幅を広くとるために、核共鳴前方
散乱実験では、パルス間隔が適当に開いた運転モード
であるセベラルバンチモードが必要となっている。ま
た後述するように、時間領域干渉計を用いた準弾性散
乱実験でも測定したいダイナミクスの時間領域を含
む広い時間スケールにわたって時間スペクトルを観
測する必要があるため、長いパルス間隔のセベラルバ
ンチモード、例えば SPring-8 の場合には D（684.3 
ns）、および F（342 ns）モードの利用が大変有利と
なる。ここで、括弧内の数字はシングルバンチとシン
グルバンチの間隔である（さらに詳細な解説は文献2、
3を参照）。 
 
3. 非弾性・準弾性散乱の典型的な測定手段[5,6] 
 時間領域干渉計の解説の前に典型的な非弾性・準弾
性散乱実験について解説する。エネルギー領域上での
準弾性散乱実験としては、比較的エネルギー不確定幅
の狭い光などの粒子を拡散などのダイナミクスを調
べたい試料に照射し、散乱粒子のエネルギースペクト
ルを調べる実験を行う。このとき、試料中のミクロな
運動性に応じて試料と散乱粒子はエネルギーを移行
し合う。これにより散乱粒子のエネルギーの幅は広が
るなど変化するため、その変化から試料のダイナミク
スを調べることができる。非弾性・準弾性散乱法は、
プローブ粒子のエネルギーや散乱角などを選択する
ことにより試料との運動量移行 q を変化させること
で、ダイナミクスを調べたい試料の空間スケールを選
択できるという特徴がある。この特性により、例えば
複雑な構造をもつ物質においても、その内部で異なる
空間スケールでのダイナミクスを比較的独立に調べ
ることができる。図3に典型的な非弾性・準弾性散乱
実験のセットアップの模式図を示す。試料上流側のモ

ノクロメーターにより入射粒子のエネルギー幅をΔ
Emonoと制限しておく。試料より散乱された電場強度の
エネルギープロファイルは、いわゆる動的構造因子
S(q,E)（E はエネルギー）が入射エネルギープロファ
イルに畳み込まれたような形をしている。動的構造因
子は、X線を用いた場合、電子密度ρ(r,t)（rは位置ベ
クトル、tは時間）の時空間相関関数であるG(r,t)の r
およびtに関するフーリエ変換により定義されており、
試料の詳細なダイナミクスの情報を有する（さらに詳
細な解説は文献5、6を参照）。 
 

 
図3 典型的な非弾性・準弾性散乱実験のセットアップ

の概念図 
 
 一般的にS(q,E)は広いエネルギー、qスケールにわ
たり物質の構造とダイナミクスを特徴付けるような
形状を有する。観測可能なS(q,E)のエネルギースケー
ルは測定系の分解能ΔEmono、およびアナライザーの分
解能ΔEana（典型的にはΔEmono～ΔEana）の近傍となる。
図 1に示すように、例えばBL35XU で実験可能なX
線非弾性散乱測定は、meV スケールのエネルギー分
解能を有する測定系であり、これは、フーリエ変換す
ると、時間スケール ps 程度以上のダイナミクスの測
定が可能となっていることに対応している。 
 回折実験において測定する q レンジが大きいほど小
さな構造を調べることができることに対応して、一般的
にエネルギー分解能が高い測定系ほどより長い時間ス
ケールのダイナミクスの測定に適している。57Fe核から
のガンマ線は数neVの分解能を有しているので、X線
非弾性散乱測定の数 100000 倍ほど長い時間スケール
（100 ns）のダイナミクス測定が可能となる。 
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4. シングルラインの時間領域干渉計[7-9] 
 57Fe 核からのガンマ線を用いた時間領域干渉計の
セットアップの概念図を図4に示す。実験はSPring-
8、BL09XU において行っている。この図では、4.7 
neV のエネルギー不確定幅を有する単一の励起エネ
ルギーをもつシングルラインのガンマ線放射体を用
いたセットアップを示している。ここでは、試料とし
て、長周期構造のない物質（例えば液体）を考える。
放射光のパス上の試料の前後にはガンマ線放射体 1
と2を配置し、前述の前方散乱実験と同様にそれらの
励起エネルギーをδE だけ異なったものとしておく。 
 3章では入射光を単色化することにより、散乱実験
において試料の動的な応答をエネルギー領域上で観
測する非弾性・準弾性散乱法を説明した。一方、放射
光によりガンマ線を生成した場合は、単色なガンマ線
成分以外に透過放射光成分も試料によって散乱され
るため、上述のエネルギー領域上の測定をそのまま行
うことができない（例えば、57Feの核共鳴を用いた場
合、透過成分はそれに対し 100000 倍ほど強い）。こ
こで、前方散乱実験でガンマ線の時間スペクトル測定
をすると、強い透過放射光成分とガンマ線を分けて観
測でき、しかも時間スペクトル上の量子ビートからガ
ンマ線のエネルギースペクトルの情報が得られるこ
とを利用すると、ガンマ線を用いた準弾性散乱実験に
おいても、時間スペクトルを測定し量子ビートを調べ
ることで、S(q,E)を得ることができると考えられる。
S(q,E)がどのように量子ビートに影響するか調べるた
め、まずは図4を基に試料での散乱過程によるガンマ
線のエネルギープロファイルの変化を考える。放射体
1から放射されたガンマ線1が試料により準弾性散乱
されると、エネルギー幅は、試料中の拡散の度合い（す
なわちS(q,E)）に応じて半値全幅Γ分だけ広がる。ガ
ンマ線1はプローブ光として機能する。一方、試料の
下流側にあるガンマ線放射体 2 から放射されるガン
マ線2については、そのエネルギー幅は試料による準
弾性散乱による広がりを受けない。そのため、ガンマ
線2はリファレンス光として機能する。原子核共鳴を
起こさない大部分の放射光に対し、時間的に遅れてこ
れら 2 つの放射体起源のガンマ線が検出器に到着す
ることになる。 
 S(q,E)の中心ピークの幅Γが、neVのエネルギース
ケールに比べて十分狭い場合、前方散乱の条件とほぼ

変わらなくなる。ゆえに、図5(a)のように時間領域上
の量子ビートは比較的明瞭なものとなる。一方、拡散
が速くなると図 5(b)のようにガンマ線 1 のエネルギ
ー幅が広がるため、時間領域上で量子ビートの振動数
成分が増え、量子ビートが時間とともに緩和するよう
な効果をもたらす。より一般的には、量子ビートは、
S(q,E)の時間領域上の表現である関数 S(q,t)に従って
緩和することを示すことができる。この S(q,t)を中間
散乱関数と呼ぶ。中性子スピン・エコー法やX線光子
相関法も、時間領域上でダイナミクスを測定し、S(q,t)
を求める手法である。このように、時間スペクトルの
測定を通じて量子ビートの明瞭性の時間変化を調べ
ることにより、試料のミクロなダイナミクスを調べる
ことができる。 
 

 

図4 ガンマ線準弾性散乱実験セットアップの概念 
 

 
図5 ダイナミクスが比較的、(a) 早い場合と、(b) 遅

い場合のシングルラインの時間領域干渉計の時間
スペクトルと対応するガンマ線のエネルギースペ
クトル 

 
5. マルチラインの時間領域干渉計[10] 
 シングルラインのガンマ線準弾性散乱法では、白色
の放射光から neV 幅の単色のガンマ線のみを実験に
用いていることにも関係して、大部分の放射光を実験
に用いていない。より多くの入射光を有効に用いてさ
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らに効率よく実験を行うため、複数の異なるエネルギ
ーの単色ガンマ線を用いて構築された時間領域干渉
計が、マルチラインの時間領域干渉計である。 
 このセットアップではガンマ線放射体 1、2 として
鉄箔を用いる。鉄中には33 Tの内部磁場が存在し、
57Fe 原子核の磁気モーメントと相互作用することに
より、励起状態および基底状態の鉄原子核のエネルギ
ー準位はそれぞれ Zeeman 分裂を起こしている（図
6(a)参照）。この分裂幅は数十 neV 程度で、電子系の
Zeeman分裂幅に比べて大変小さく、核エネルギー準
位の超微細構造分裂と呼ばれる。 
 57Fe の核準位間の遷移に関する選択則により、図
6(a)に示されるような6種の遷移が許容となる。励起
状態の磁気量子数 meと基底状態の磁気量子数 mgの
差Δmに関して、6種の遷移は、-1, 0, 1 のいずれか
の値をとる。各Δmを有する遷移の遷移確率は、内部
磁場Hの方向と入射放射光の磁場偏光ベクトル hδの
向きの関係性にそれぞれ大きく依存する。例えば、線
2色性や磁気円2色性実験では電子系の準位間遷移に
関するこのような選択則を利用して物性研究を行っ
ている。H⊥ｋとし（ｋは波数ベクトル）、さらに、H‖
hδならばΔm = 0の遷移のみが、H⊥hδならばΔm = 
±1 の遷移のみが許容される。それらの条件でそれぞ
れ得られるガンマ線のエネルギースペクトルをそれ
ぞれ図6(b)中に示す。 
 マルチラインのガンマ線準弾性散乱法では、このよ
うな選択則を利用し、ガンマ線放射体 1、2 にそれぞ
れ、H‖hδおよびH⊥hδと磁場をかけることでエネル
ギー的に異なる複数のエネルギーのガンマ線が両者
から放射されるような条件をつくる。このときの実験
セットアップの概念図を図7に示す。図にはマルチラ
イン法を反映するガンマ線のエネルギースペクトル
が描かれている。1と番号付けられた放射体1起源の
プローブガンマ線のピークでは、試料の拡散の影響を
受けてエネルギー幅が広がる。一方、2と番号付けさ
れた放射体 2 起源のリファレンスガンマ線のピーク
でのエネルギー幅は、試料による散乱の影響を受けな
い。時間領域上ではこれらの干渉の結果生じる複雑な
量子ビートが測定される。その時間スペクトルの例を
図7に示す。 
 シングルラインの時間領域干渉計では、ガンマ線1
と2の干渉項（量子ビート）はダイナミクスの影響（中 

 
図6 (a) α-Fe中の核準位の分裂と、(b) 放射ガンマ

線の偏光・内部磁場方向依存性 
 
 

 
図7 マルチラインの時間領域干渉計法を用いた準弾性散

乱実験により得られるガンマ線の時間スペクトル 



 

SPring-8/SACLA 利用者情報／2017 年 5月 
 
97 

最近の研究から 

間散乱関数）により時間的に消失していった。マルチ
ライン法でもスペクトルの形状は複数の量子ビート
が混在し複雑になるものの、基本的に同様のことが起
こる。すなわち、中間散乱関数に従ってスペクトルの
形状はプローブガンマ線1とリファレンスガンマ線2
の成分間の干渉がある場合のスペクトル（1-2 干渉ス
ペクトル）から、プローブガンマ線1とリファレンス
ガンマ線 2 の成分間の干渉がない場合のスペクトル
（1-2 非干渉スペクトル）に変化する。ゆえに、両ス
ペクトルをあらかじめ精度よく測定しておけば、準弾
性散乱スペクトルにおけるそれらのスペクトルの成
分比の時間変化を調べることにより、動的構造因子と
等価な中間散乱関数を決定することができる。 
 既存のシングルライン法では、量子ビートは時間と
ともに消失するのみであったが、マルチライン法では、
1-2干渉スペクトルと1-2非干渉スペクトルはそれぞ
れ大きく異なった時間構造（ピーク位置）をもつため、
両者間に大きな強度のコントラストがつき、ダイナミ
クスの影響を反映して量子ビートのパターンが劇的
に変化する。このような高いコントラストに基づく高
いダイナミクス測定効率も、マルチライン法を用いる
利点である。 
 
6. 応用例の紹介 
 ガンマ線準弾性散乱法は過冷却液体、結晶、ガラス、
および液晶などのソフトマターのダイナミクス研究
に対して用いられている。過冷却液体のダイナミクス
測定はガラス転移のメカニズムの理解に有用である
[11]。これまで過冷却液体、およびガラス状態の o-
terphenyl[11-13]、polybutadiene[13]、glycerol[12,14]、ionic 
liquid 1-butyl-3-methylimidazolium iodide[15,16]の研
究がなされている。また、ordered alloy中の拡散も 

 
図8 o-terphenyl の冷却過程におけるミクロなダイナ

ミクスの結果、 (a) 緩和時間のq依存性のべき
指数の温度変化、(b) 緩和時間の温度依存性 

報告されている[17,18]。液晶分子の拡散ダイナミクスも
ガンマ線を用いた準弾性散乱法で調べられており、典
型 的 な サ ー モ ト ロ ピ ッ ク 液 晶 4-n-octyl-4-
cyanobiphenyl と部分的にフッ素化された炭化水素
鎖をもつ液晶が測定され、それらの非等方的な緩和時
間からミクロな構造が議論されている[19]。 
 これまでに得られた新しい結果の例として、典型的
な過冷却液体o-terphenylの冷却過程におけるミクロ
なダイナミクスの研究を紹介する[11]。この液体を冷却
していくと、分子間スケールの緩和時間はガラス転移
温度近傍に向けて発散的に遅くなる。図8(a)に実験で
得られたミクロな緩和時間の q 依存性のべき指数の
温度依存性を示す。緩和時間のq依存性を測定するこ
とで、ミクロな拡散の局所的な度合いを調べることが
でき、べき指数が2から大きくなるほど拡散は局所的
になっていると解釈できる。実験の結果、o-terphenyl
では 290 K において拡散が局所的になり始めること
が分かった。これまでの他の測定でも 290 K で様々
なダイナミクスの変化が観測されており、この温度で
分子環境が徐々に局所的に液体的な振る舞いから固
体的な振る舞いに変化し始めていると考えられてい
る。我々の実験でも、290 Kにおいて分子環境が固体
ライクとなり始める様子が拡散の局所化という観点
から観測されたと考えている。一方、図8(b)に示され
る緩和時間の温度依存性に関しては、分子内スケール
の緩和時間（q = 23 nm-1）は、278 Kで発散的な温
度依存性からより温度依存性が穏やかな Arrhenius
則に従うようになることが見出された。この変化は、
冷却に伴い 278 K から本来固体中で見られる活性化
過程である Johari-Goldstein β過程が生じたことに
よると結論できた。すなわち、290 Kからさらに冷却
すると、278 Kにおいて活性化過程が起こるのに十分
な時間スケールまで分子環境が固体的となることが
分かった。このように、過冷却液体中ではミクロなダ
イナミクスは冷却に伴い段階的に固体的な特徴を帯
び始めることが明らかにされた。 
 
7. まとめと今後の展開 
 図 7 中の準弾性散乱スペクトル例から分かるよう
に、現在のところ時間領域干渉計を用いて600 ns程
度まで時間スペクトルを観測することができ、凝縮系
の ns～µs ダイナミクス測定が可能となっている。一
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方、中性子スピン・エコー法では、nmスケールの構
造のダイナミクスに関しては典型的に数百 ns までの
時間レンジで測定できる。ゆえに、nmスケールの100 
ns 程度のダイナミクス研究に関しては、両者を相補
的に用いた研究を行うことができ、プローブの違いを
有効に利用することで 1 手法により得られる結果よ
りも遥かに多くの情報を得ることができる。 
 中性子スピン・エコー法にはダイナミクスを観測す
る空間スケールを小さくすると、緩和の観測時間スケ
ールが相対的に短くなるという特性がある。このため、
中性子を用いて、原子スケール（0.1 nmスケール）
の µs の緩和ダイナミクスを観測するのは現実的では
ない。一方、時間領域干渉計は原子スケールにおいて
も比較的容易に µs スケールという長い時間スケール
のダイナミクスを測定できるという特徴がある。 
 核 Bragg 分光器を用いて白色放射光から単色ガン
マ線をほぼ完全に切り出し、そのガンマ線を用いて準
弾性散乱測定をエネルギー領域上で行う方法も提案
されている[20,21]。この方法には必ずしもセベラルバン
チモード運転が必要でないという利点がある。この手
法では、生成されたガンマ線のエネルギー幅が自然幅
より大きくなってしまうなどの手法上の特性のため、
数十 ns 程度より短い時間スケールのダイナミクス測
定に適していることが示唆されている。 
 このように、時間領域干渉計を用いたガンマ線準弾
性散乱法は凝縮系の物性研究法として非常にユニー
クな手法であり、いまださらなる開発の余地がある。
そして今後の装置開発により、さらに様々な対象への
応用が可能となると考えられる。その効率よい測定の
ため、1バンチに比較的高い電流が蓄積され、340 ns
以上のバンチ間隔を有する加速器運転におけるセベ
ラルバンチモード（D、F モード）の利用が本質的に
重要である。この手法が今後益々発展していくために
は、このようなセベラルバンチ運転等による放射光パ
ルスの時間間隔制御が不可欠であり、そのうえで、よ
り高輝度の放射光の利用ができるようになることを
期待したい。 
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