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図 1 イオンビームと物質の相互作用とイオンビーム分析技術

図 2 単一元素で構成された薄いターゲットの RBS スペクトルの模式図
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荷電粒子（高l）：イオンビームを用いる分析法と応用例

佐 藤 隆 博

1 は じ め に

イオンビームはイオンを電場で加速した荷電粒子ビー

ムの一種であり，電場や磁場によって容易にエネルギー

や方向を制御することができる。ターゲットにイオン

ビームを入射すると，散乱，励起，スパッタリング，核

反応等によって，イオン，電子，エックス線，ガンマ線

等の二次放射線が放出される（図 1）。イオンビームを

用いた分析技術では，これらの二次放射線を検出するこ

とで，ターゲット内の元素組成等の情報を得ることがで

きる。

元々，原子核の励起状態や不安定核の生成崩壊過程の

研究を目的として国内外で多数導入された静電加速器等

による MeV 級軽イオンビームが図 1 のように物質と様

々な相互作用を行うという特徴を生かし，今日ではプ

ローブとして元素分析等に活用されている。本稿では，

イオンビーム分析のうち，ラザフォード後方散乱

（Rutherford backscattering, RBS）分析法，粒子励起

エックス線放出（particle induced Xray emission,

PIXE）分析法，粒子励起ガンマ線放出（particle in-

duced gammaray emission, PIGE）分析法について紹

介する。

2 RBS 分析法

MeV 級のイオンビームがターゲット内の原子核と相

互作用して後方に弾性散乱されることをラザフォード後

方散乱と呼ぶ。RBS 分析法では，この散乱イオンのエ

ネルギーを測定することで，ターゲット内の原子の質量

と厚さを決定する。図 2 に単一元素で構成された薄い

ターゲットの RBS スペクトルの模式図を示す。この

時，ターゲットの厚さ t は以下の式で表される。

t ＝ (kE0 － E1)/{kS(E0)

cos u0

＋
S(E1)

cos u1
}

ここで，E0 は入射イオンのエネルギー，S(E）はエ

ネルギー E のイオンに対する阻止能である。また k は

kinematic factor と呼ばれ以下の式で表される。

k ＝(m1 cos u ＋ m 2
2 － m 2

1 (sin u)2

m1 ＋ m2
)

2

ここで，m1 と m2 はそれぞれイオンの質量とターゲッ

ト原子の質量である。一般的に，ターゲットは複数元素
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図 3 aAl2O3 基板上に 500 nm の厚さの酸化チタンを成膜し

たターゲットに 2.0 MeV のヘリウムビームを照射して

得た RBS スペクトル3)

図 4 (I)陽子ビームの衝撃による内殻電離，（II)外殻の電子が内殻に遷移す

ることによる特性 X 線の放射
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を含む複数の層で構成されている。このため多くの場

合，得られる RBS スペクトルは複雑になるため，

SIMNRA1) などのソフトウェアを用いてフィッティン

グを施すと，原子の種類や深さ方向の分布に関する情報

が得られる。

3 RBS 分析法の利用例

酸化チタン（TiO2）は，白色の顔料として広く使用

されているが，誘電材料，反射防止コーティング材，ガ

スセンサ，光触媒等に使用されている。特に光触媒とし

て注目されており2)，有機金属化学気相成長法（metal

organic chemical vapor deposition, MOCVD）等によっ

て作製した薄膜結晶の組成や厚さを把握することは，高

品質な光触媒材料を作製する上で重要である。

図 3 は，aAl2O3(0001）基板上に 500 nm の厚さの

ルチル型の TiO2(100）膜を形成したターゲットに，2.0

MeV のヘリウムビームを照射して得た RBS スペクト

ルである。この RBS スペクトルでは，TiO2 膜と a

Al2O3 基板に由来するピークを明確に分離して認識する

ことができた。1.45 MeV と 0.9 MeV のピークは，

TiO2 膜のチタンと aAl2O3 基板のアルミニウムに対応

している。このピーク強度から，RBS の深さ方向の分

解能（10 nm）の範囲内では，高品質の TiO2 膜が a

Al2O3 基板表面から成長し，界面においてはチタンとア

ルミニウムが混ざっていないことがわかった3)。

4 PIXE 分析法

PIXE 分析法は 1970 年に Johansson らによって世界

で最初に試みられた4)。その後，10－12 g のチタンとカ

ルシウムの検出に成功し，世界各国で活発に研究が行わ

れるようになり，1976 年に第 1 回「PIXE とその分析

応用」に関する国際会議が開催された5)。日本では，森

田らにより 1972 年頃から Si(Li）半導体を用いた X 線

検出器による PIXE 分析法の基礎研究と応用研究が本

格的に開始された6)。

特性エックス線の発生の模式図を図 4 に示す。イオ

ンビームとの相互作用により，ターゲット内の元素の

K 殻，L 殻等の内殻電子が電離され，外殻の電子が内殻

に遷移する。その際の転移エネルギーは，オージェ電子

と呼ばれる内殻電子の放出や特性エックス線として放射

される。PIXE 分析法では，元素ごとに固有のエネル

ギーを持っている特性エックス線を検出することで元素

の同定及び定量を行う。内殼電離断面積は非常に大き

く，例えば 3 MeV 陽子ビームによるアルミニウムの K

殼電離断面積は約 300 barn であることや，電子ビーム

をプローブとして用いる場合に比べてバックグラウンド

となる制動輻射が格段に少ないことから，PIXE 分析法

は ppb レベルの高感度定量分析が可能である7)。

図 5 に PIXE 分析で得られるエックス線エネルギー

スペクトルの例を示す。これは，エネルギーが 3 MeV

の陽子ビームをエアロゾル試料に照射して得られたスペ

クトルである。図 5 の個々のピークがエネルギーの異

なる特性エックス線すなわち元素の種類を表し，ピーク
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図 5 3 MeV の陽子ビームを照射して得られたエアロゾル試

料の PIXE スペクトル

大気中で分析を行ったので，大気中の Ar が顕著に表れ

ている。

図 6 アスベスト試料のマイクロ PIXE 分析

マグネシウム（Mg）が検出された。
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面積がその元素の含有量に対応している。試料はニュー

クリポアフィルタにエアロゾルをサンプリングしたもの

で，臭素（Br）はフィルタに含まれている。また，有

機膜を窓として用いてビームを大気中に取り出し試料に

照射したので，大気中に約 1 ％ 含まれるアルゴン（Ar）

のピークが顕著に表れている。

通常，試料に照射するイオンビームの径は 2～3 mm

なので，検出される微量元素が空間的に一様に分布して

いるのか，特定の部位に集中して分布しているのか区別

できない。しかし，イオンビームを nm オーダにまで微

細化することで，より局所的な情報が得られる。さら

に，このマイクロビームを試料上で走査しながらエック

ス線スペクトルを収集すると，元素ごとの分布が得られ

る。この様なイオンマイクロビームを用いた PIXE 分

析法をマイクロ PIXE と呼ぶ。1970 年代の初めに，イ

ギリスの Harwell 研究所の Cookson らが 3 MV のペレ

トロン加速器からのプロトンビームを四重極電磁石を用

いて集束させ初めてマイクロ PIXE を行った8)。その

後，イギリスの Oxford 大学及びオーストラリアの Mel-

bourne 大学をはじめ世界各国の研究グループによって

空間分解能の向上や，データ収集・解析技術の開発，幅

広い分野への利用研究が進められている9,10)。

日本でもマイクロ PIXE の開発が 1980 年代から行わ

れた11)。細胞レベルの微小試料の分析を可能とする空

間分解能を得るためのマイクロビーム装置の開発にはイ

オン源，加速器まで含めた技術開発が求められる。日本

原子力研究所高崎研究所（現：量子科学技術研究開発機

構高崎量子応用研究所）は東北大学と協力し，0.25 nm

という当時世界最高の空間分解能を有する軽イオンマイ

クロビーム装置を用い，生物医学試料を大気圧中で分析

できる大気マイクロ PIXE 分析システムを開発した12)。

5 マイクロ PIXE の利用例（アスベストの分

析）

アスベストは天然に産出される鉱物で，蛇紋石及び
かく

角
せん

閃石に属する繊維状の無機ケイ酸塩である。熱や薬品に

強く丈夫で安価であることから，建物の天井や壁への吹

き付けや自動車のブレーキパッドや空調機のパッキンな
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図 7 肺ガン患者の肺組織のマイクロ PIXE 分析

上段 アスベスト吸引歴無し，下段 吸引歴あり。アスベストを吸引

した肺では，ケイ素が針状に分布し，マグネシウムが検出された13)。

表 1 PIGE 分析法で用いられる主な核反応

元素
ガンマ線のエネ
ルギー［keV]

核反応 備 考

Li 429 7Li(p, ng)7Be EP＞3 [MeV]

478 7Li(p, p′g)7Li

Be 3562 9Be(p, ag)6Li

B 429 10B(p, ag)7Be

718 10B(p, p′g)10B

2125 11B(p, p′g)11B EP＞3 [MeV]

C 3089 13C(p, p′g)13C EP＞3.5 [MeV]

4439 12C(p, p′g)12C EP＞5.4 [MeV]

N 2321 14N(p, p′g)14N

4439 15N(p, ag)12C

O 495 16O(p, g)17F

871 17O(p, p′g)17O

1982 18O(p, p′g)18O

6129 16O(p, p′g)16O EP＞7.5 [MeV]

F 110 19F(p, p′g)19F

197 19F(p, p′g)19F

6129 19F(p, ag)16O

※EP：陽子ビームのエネルギー
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どで大量に使用されてきた。しかしながら，アスベスト

の吸引が肺がん等を引き起すことが明らかとなり，現在

ではアスベストの使用は法律で禁止されている。アスベ

ストによる肺がんの潜伏期間は数 10 年と長く，「静か

な時限爆弾」とまで言われている。

マイクロ PIXE 分析法を用いれば，少量の肺組織を

採取するだけで，その中に含まれる微小なアスベスト繊

維についての元素分布や成分比の分析が可能である。分

析結果から，患者が実際に吸引した量，アスベストの種

類や吸引場所など，診断に有用な情報が得られる。図 6

に，アスベストのマイクロ PIXE 分析例を示す。工業

的に広く利用されてきたアスベストは，クリソタイル

（白石綿），アモサイト（茶石綿），クロシドライト（青

石綿）の 3 種類であり，クリソタイルとアモサイトは

マグネシウム（Mg）を含む。また，クロシドライトが

最も毒性が強いとされている。図 6 の分析例ではマグ

ネシウムが検出されたことから，このアスベストは毒性

の強いクロシドライトではないと推定できる。

さらに，肺ガンを発症した患者の肺組織のマイクロ

PIXE 分析例を図 7 に示す。アスベストの吸入歴のない

肺では，ケイ素が一様に分散している。一方，アスベス

トの吸入歴がある肺では，ケイ素はアスベストの形状を

反映し針状に分布している。また，その位置にはマグネ

シウムや鉄などの金属が多量に存在している。これらの

結果から，アスベストが原因の肺ガン患者をマイクロ

PIXE 分析によって容易に識別可能であることがわか

る。また，検出されたアスベストは，マグネシウムを含

んでいることから，クリソタイルもしくはアモサイトで

あると推定できた13)。

6 PIGE 分析法

イオンビームとターゲット原子の相互作用による即発

ガンマ線を検出する PIGE 分析法では，ガンマ線のエネ

ルギーがターゲット中の同位体の種類を表し，ガンマ線

の強度が同位体の濃度の指標となる。PIGE は PIXE と

同様に，原理的にはあらゆる元素の分析に使用できる。

実際の分析では対象元素に応じて PIXE 分析法と PIGE

分析法とが使い分けられている。特性 X 線のエネル

ギーが低く通常の X 線検出器では検出が困難なリチウ

ム，ホウ素，フッ素は PIXE 分析法に適しておらず，

PIGE 分析法が利用されることが多い。

表 1 に PIGE 分析法で主に利用される核反応を示す。

PIGE 分析法の感度はそれぞれの核反応断面積に依存し

同位体ごとに大きく異なる。PIGE 分析法でもマイクロ

PIXE と同様にイオンマイクロビームを用いることによ

り元素ごとの空間分布を得ることが可能である。この手

法はマイクロ PIGE と呼ばれる。さらに，イオンビーム

のエネルギーを変化させ共鳴核反応を利用することで，

深さ方向の濃度分布を測定することもできる14)。
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図 8 マイクロ PIGE で測定した充電に伴うリチウムの分布の変化

Li(p,p′g）による 478 keV のガンマ線の強度分布を，鉄の特性エックス線の強度分布で規格

化した15)。

図 9 TIARA 内の加速器とビームラインの配置

図 10 TIARA の 4 台の加速器で利用可能なビームのイオン

種とエネルギー
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7 マイクロ PIGE の利用例（リチウムイオン

電池内のリチウム分析）

リチウムイオン電池（LIB）は，充電過程ではリチウム

を含む化合物である正極から負極側にリチウムイオンが

電解質を移動して負極に取り込まれ，放電過程では負極

にたまったリチウムイオンが電解質中を正極側に移動す

る。LIB は 500 回以上の充電が可能で，小型軽量かつ

メモリー効果（電池に充電された電力を使い切らないう

ちに何度も浅い充電を繰り返すことで最大容量が小さく

なる現象）がないなど，他の二次電池にない優れた特性

を持っているため，昨今では，あらゆる電子機器にとっ

て重要な部品となっている。LIB の開発に尽力した吉

野ら 3 人に 2019 年のノーベル化学賞が授与されたこと

は記憶に新しい。

一般に LIB の負極にはグラファイトが用いられ，正

極には LiCoO2 や LiFePO4 といったリチウム化合物の

0.01～5 nm の結晶粒子（1 次粒子）が集合した 1～100

nm の粒子（2 次粒子）を導電性バインダで結合したも

のが用いられている。そのため，充放電時の正極におけ

るリチウムの挙動を nm の空間分解能で把握することは，

LIB 開発上の重要な知見を与える。正極に LiFePO4 を

用いた LIB の充電にともなうリチウム分布の変化をマ

イクロ PIGE によって測定した結果を図 8 に示す。20

nA の定電流で充電し，50 分後，100 分後及び 150 分後

のリチウム分布を測定したところ，充電の進行に伴なっ

て正極内のリチウムが減少していく様子の可視化に成功

した15)。

8 イオン照射研究施設

高エネルギーイオンビームの生成には一般的に加速器

を用いる。国立研究開発法人量子科学技術研究開発機構

高崎量子応用研究所のイオン照射研究施設（Takasaki

ion accelerators for advanced radiation application,

TIARA）は，材料科学や生命科学の研究に最適なイオ

ンビームを安定的に提供する世界でも唯一の施設であ

る。図 9 に TIARA の鳥瞰図を示す。TIARA には，

K110 AVF サイクロトロン，3 MV タンデム加速器，3

MV シングルエンド加速器及び 400 kV イオン注入装置

の四つの加速器があり，耐放射線材料，耐宇宙放射線性

半導体デバイス材料，核融合炉材料，新機能性材料，新

規分析技術，突然変異育種など多岐にわたる研究テーマ

に対応するために，水素からビスマスまでの幅広いイオ

ン種と，20 keV から 620 MeV までの広いエネルギー

領域をカバーしている。TIARA にある加速器がカバー

するイオン種とそのエネルギー範囲を図 10 に示す。ま

た，TIARA ではマイクロビーム，大面積均一ビーム，

パルスビームなど，ニーズに合わせた様々な照射技術開
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図 11 3 MV シングルエンド加速器の外観
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発を継続している。

RBS 分析法，マイクロ PIXE，マイクロ PIGE に

は，数 MeV 程度の軽イオンビームが適しており，

TIARA では，3 MV シングルエンド加速器（NC3000B）

（図 11）が使用されている。この加速器はマイクロビー

ム形成のために ±1×10－5 という極めて高い電圧安定

度を有しており，0.4 MeV から 3 MeV のエネルギー範

囲で，H＋, D＋, He＋, e－ のビームの供給が可能である。

TIARA には施設共用制度があり，研究開発を目的と

した有償利用が可能である。もちろん，マイクロ

PIXE，マイクロ PIGE, RBS 分析法も利用できる。利

用申請から実際の実験までをサポートする相談窓口

（https://www.qst.go.jp/site/qubs/1955.html）がある

ので，興味のある方はお気軽にご相談いただきたい。

9 お わ り に

本稿では，イオンビームを用いた分析技術のうち，

RBS，マイクロ PIXE 及びマイクロ PIGE について紹

介した。高エネルギーイオンビームをプローブとする分

析の技術開発の利用は LIB 電極材料の分析等の新たな

分野にも広がっている。MeV 級の加速器やビームライ

ンを要するため，イオンビームを用いる研究を実施でき

る場所は今のところ限られている。しかしながら，最

近，イオンマイクロビームと RBS 分析法を組み合わせ

たマイクロ RBS が受託分析会社である株東レリサーチ

センターに整備されるなど16)，民間企業においてもイ

オンビーム分析の活用が広がってきている。今後も様々

な分野においてイオンビームの活用が期待される。
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