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研究成果の概要（和文）：本研究では、高速分子イオンのナノキャピラリー透過による表面ウェイク効果を実験的に研
究し、キャピラリー内壁表面との相互作用によって発生する電子分極効果による分子軸配向に関する情報を得ることを
目的とした。加速器から得られた高い平行度を持つ高速HeH+イオンをナノキャピラリーに入射し、出射する粒子のエネ
ルギーを高分解能に分析することで、表面ウェイク効果の発生を調べた。出射する粒子のうちH+イオンのエネルギー分
布を詳細に調べると、表面ウェイクが発生した際に見られる特徴が現れた。この結果から、高速分子イオンがナノキャ
ピラリーを透過する際に、表面ウェイクによる分子軸配向が起こるを見出すことができた。

研究成果の概要（英文）：In this work, we study experimentally wake effects on the fast-molecular 
transmission through nanocapillaries. The purpose of this study is to obtain information about the 
molecular alignment due to the electron polarization wakes induced by glancing scattering of molecular 
ions with capillary walls. The experiment was carried out using a single-ended 4 MV Van de Graaff 
accelerator at Quantum Science Engineering Center, Kyoto University. A well-collimated beam of 1.0 MeV 
HeH+ ions with a beam divergence angle less than 0.2 mrad was directed into Al2O3 nanocapillaries. The 
outgoing energy of transmitted particles (dissociated fragments of H+ and He1,2+ ions and non-fragment 
HeH+ ions) was measured as a function of the emergent angle, using a high resolution magnetic 
spectrometer. We observed that split energy distributions as well as asymmetric intensities for the 
dissociated fragments of H+ and He1,2+ ions, and found that polarization wakes arise at an inner wall of 
capillary.

研究分野： 原子分子物理学

キーワード： 分子軸配向　表面ウェイク効果　ナノキャピラリー　高速分子・クラスターイオン
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１．研究開始当初の背景 
 近年、量子ビーム科学の分野では、スピン
方向や電子状態など量子状態を選別したビ
ームの開発、およびそれを用いた応用研究が
国内外で盛んに行われている。中でも、分子
配向ビーム（aligned or oriented molecular 
beams）は、回転量子制御した分子と物質と
の相互作用を対象とする原子分子物理学や
表面反応科学などの研究分野において、重要
な要素技術となっている。これまでの既存の
研究では、分子ビームの配向制御は、レーザ
ー照射、多重極電磁場や流体場を用いること
によって実現されている。 
 本研究の着想に至った背景には、放射線物
理学分野で過去に行われた、高速イオンと薄
膜・固体表面相互作用によって生じる「ウェ
イク現象」の研究成果がある[1]。この現象
は、高速度イオンの航跡にできる電子の粗密
波（分極効果により発生）に起因するもので、
入射イオンが分子・クラスターの場合、この
ウェイク効果の影響で分子軸がイオンの進
行方向に揃う現象である。このウェイク効果
を、従来研究されてきた平坦な固体表面では
なく、円筒表面上に発生させることで、分子
軸の配向と指向性との両方を兼ね備えたビ
ームが発生できると期待される。このような
円筒表面ウェイク効果を実現する方法とし
て、ナノキャピラリー（数十 nm の孔径）を
用いることを考えた。他方、本研究にナノキ
ャピラリーを用いる着想に至った背景には、
荷電粒子のキャピラリー透過特性に関する
研究があり、キャピラリー内壁との相互作用
により、エキソギック原子の分光研究や内壁
表面の帯電効果により特殊なビーム偏向（ビ
ームガイド効果や集束効果）に関する研究が
報告されている[2-4]。 
本研究の方法は、キャピラリーに分子イオ

ンビームを透過させ、キャピラリー内壁表面
に発生するウェイク効果によって分子軸が
一方向に揃うといった物理機構によるもの
であり、従来の方法に比べて格段に簡便な方
法であることが特長の一つとして挙げられ
る。本研究が成功すれば、分子配向制御の新
しい手法となり、新たなビーム技術の開拓に
繋がると期待される。 
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２．研究の目的 
本研究では、数十 nm から数十µm の孔径を

持つ単一および多孔キャピラリーによる分
子ビーム配向制御法の基礎研究を行う。本研

究において、キャピラリーに注目した理由は、
キャピラリーには円筒形の表面チャンネル
とコリメータという、二つの機能が備わって
いるといった点である。これら特異な機能は、
キャピラリーを透過する分子イオンの回転
状態や分子軸の向きに何らかの影響を与え
ることが期待される。例えば、高速度の分子
イオンが固体表面近傍で小角散乱する際に
表面ウェイクと呼ばれるイオンに追随でき
ない電子分極が生じ、このウェイクポテンシ
ャルの作用により、分子イオンの分子軸が進
行方向に対して配向することが期待される。 
本研究の目的は、分子イオンがナノキャピ

ラリー内壁近傍を通過する際に表面で生じ
る表面ウェイクによる分子イオンの配向を
観測することである。本実験では、Bohr 速度
程度に加速した高速度の分子・クラスターイ
オンを用いて、キャピラリーの透過特性に関
する知見を得る。特に、キャピラリーから出
射する粒子のエネルギー、種類、角度分布、
荷電状態等を系統的に調べることで、分子・
クラスターが高い透過率で生成される機構
を見出す。更に、分子イオンをナノキャピラ
リーに透過させ、キャピラリー内壁表面との
相互作用により生じる表面ウェイク効果に
関する新たな知見を得る。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、高速度の分子・クラスタービ
ームを用いるために、実験は、京都大学工学
研究科附属量子理工学教育研究センターに
設置された 2.0 MV ペレトロン型タンデム加
速器と 4.O MV シングルエンド Van de Graaff
型加速器、筑波大学研究基盤総合センターの
1.0 MVタンデトロンおよび日本原子力研究開
発機構高崎量子応用研究所のTIARAに設置さ
れた 400 kV イオン注入装置を用いて行った。
タンデム加速器を用いた実験では、Cs スパッ
タ型イオン源から炭素クラスターイオン（Cn

+ 
(n=2-4)）を発生させた。シングルエンド加
速器を用いた実験では、PIG 型イオン源から
HeH+イオンを用いた。原子力機構の加速器施
設では、C60イオンを用いた実験を行い、イオ
ン発生には Freeman 型イオン源を用いた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
 

図 1：上図 テーパー型マイクロキャピラリー（自
作）、下図 アルミナ製多孔ナノキャピラリーの
SEM 像（京都大学工学研究科マイクロエンジニアリ
ング専攻木下定氏の協力） 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
本研究で用いたキャピラリーは、図 1に示

すホウケイ酸ガラス製のテーパー型マイク
ロキャピラリー（先端出口径：14 µm）とア
ルミナナノキャピラリー（SmartMembranes 
Ltd.製、SEM 画像から測定した平均孔径：67 
nm）の 2種類である。 
 加速器からのイオンはコリメータを用い
て高い平行度のビームにする。特に、ナノキ
ャピラリーの透過実験を行う際には、ビーム
発散角をキャピラリーの幾何学的開口角以
下になるようにした（具体的には、ビーム発
散角は 0.2 mrad 以下、キャピラリーの開口
角は 1.3 mrad である）。 
 図 2は、キャピラリーの透過特性に関する
実験において、キャピラリーから出射する粒
子のエネルギー、種類、角度分布、荷電状態
等を測定する際に用いた実験装置を示す。コ
リメートしたビームをキャピラリーに入射
し、出射する粒子を半導体検出器で測定する。
また、出射した粒子の空間分布を調べるため、
固体飛跡検出器（CR-39）を用いた。更に、
この実験装置図には示していないが、キャピ
ラリーと検出器の間に、平行平板型静電ディ
フレクターを設置し、粒子の荷電分布を測定
する。 
 図 3は、C60ビーム透過特性の実験に用いた
装置図を示す。コリメートしたビームをゴニ
オメータ（Panmure Instruments Ltd.）に取
り付けたキャピラリーに入射する。ゴニオメ
ータは、θとφの二軸を制御でき、これによ
りキャピラリー軸とビーム軸とを一致させ
るように調整する。キャピラリーから出射し
た粒子を平行平板型静電ディフレクターで
偏向し、蛍光アノード付 MCP と CCD カメラか
ら成る粒子イメージング検出器を用いて測
定する。これにより、粒子の荷電状態および
空間分布のその場計測が可能になる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
図 4 は、高速分子イオンのキャピラリー透

過による表面ウェイク効果の実験に用いた
装置図を示す。加速器からの 1.0 MeV HeH+イ
オンをナノキャピラリーの入射し、出射して
くる解離イオン（H+および He1,2+）の運動エネ
ルギーを高分解能磁場分析によって調べる。 
 
４．研究成果 
 本研究では、以下の 3つのテーマ： 
① MeV 領域の少数炭素クラスターイオン

（Cn
+ (n=2-4)）のキャピラリー透過特性 

② C60イオンのキャピラリー透過特性 
③ 高速 2 原子分子イオン（HeH+）のナノキ

ャピラリー透過における表面ウェイク
効果 

について行った。それぞれの研究で得られた
成果を以下に述べる。 
① MeV 領域の少数炭素クラスターイオン

（Cn
+ (n=2-4)）のキャピラリー透過特性 

本研究では、数個の原子から成るMeV領域の
分子・クラスターイオンを用いて、10 μm程
度の出口径を持つテーパー型のガラスキャピ
ラリーに対する透過特性について、クラスタ
ー分解せずに透過する割合のイオン速度、お
よびクラスターサイズ依存性を調べた。用い
たクラスターは、タンデム加速器から得たCn

+

（n=2-4）イオンで、速度領域は0.89～1.79 
a.u.である。キャピラリー透過後の粒子を半
導体検出器によりそのエネルギーを測定し、
クラスター分解せずに透過した割合を調べた。
得られたエネルギースペクトルを図5に示す。
このスペクトルを解析すると以下の事が分か
った。まず、クラスター分解せず透過する割
合は、イオン速度に依存し、速度が遅くなる
ほど、透過割合が増加することが分かった。
更に、同じ速度を持ち異なるクラスターサイ
ズのイオンの透過割合は、クラスターイオン
の電子状態における安定性を反映することが
分かった。すなわち、炭素イオンの安定性は
クラスターを構成する炭素粒子の個数が奇数
個で電子的に安定になるが、透過割合は安定
性が高いほど多くなる、すなわち、奇数個の
クラスターイオンの方が隣り合う偶数個のそ
れと比べて透過割合が多くなることが分かっ
た。次に、キャピラリーを透過したクラスタ 
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図 2：高速分子・クラスターイオンのキャピラリー透

過特性の測定における実験装置図 

 
 

図 3：キャピラリー透過粒子の空間分布測定に用いた
粒子イメージング検出装置。（日本原子力研究開発
機構高崎量子応用研究所千葉敦也博士開発） 

 
 

図 4：高速分子イオン透過におけるキャピラリー内
壁の表面ウェイク効果の測定装置図。（京都大学工
学研究科マイクロエンジニアリング専攻木村健二
博士、中嶋薫博士らが開発した高分解能エネルギ
ー分析装置を借用して実験を実施した） 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
ーイオンビームの空間分布、すなわちビーム
スポットの広がりを調べると、単原子イオン
ビームのものに比べて、ビームスポットが集
光していることが分かった。これは、クラス
タービームのマイクロ化にキャピラリーを用
いることが有用であることを示した結果であ
る。 
上記の実験結果を踏まえて、次に、キャピ

ラリー透過におけるクラスター分解過程を調
べるため、上記の研究で用いた同じ炭素クラ
スターイオン（C2

+イオン、速度領域：0.89～
1.79 a.u.）を用いて、キャピラリーを出射す
る粒子の荷電分布測定を行った。その結果、
まず、キャピラリー内で分子分解せずに透過
したイオンの荷電状態は、入射価数と同じも
のが支配的であり、この事からキャピラリー
表面内壁と相互作用せず直接透過したもので
あることが分かった。一方、分子分解を経て
出射する分解片粒子（C1）の荷電分布は、固
体標的を透過させた際に得られる平衡電荷分
布とその速度依存性とともに定量的に一致す
ることが分かった。この結果から、キャピラ
リー内での分子分解は、キャピラリー内壁と
小角散乱することにより生成されると推定さ
れる。 
 
② C60イオンのキャピラリー透過特性 
本研究では、ガラス製のテーパー型単一マ

イクロキャピラリー（出口径：10 µm程度）、
および多孔ナノキャピラリー（材質：Al2O3、
孔径：70 nm程度）を用いて、60個の炭素原子
から成るC60イオンにおけるキャピラリー透過
特性を調べた。キャピラリーから出射する粒
子の種類、荷電状態、角度分布等を同時計測
するため、蛍光アノード付MCPとCCDカメラか
ら成る粒子イメージング検出器を用いて測定

した。用いたC60イオンのエネルギーは360 keV
と720 keVの2種類であり、これらに相当する
速度は0.14 a.u.と0.2 a.u.で、この速度領域
はこれまで他の研究で報告されている低速多
価イオンのキャピラリーガイド効果における
ものとほぼ等しい。図6に、単一マイクロキャ
ピラリーから出射した粒子のイメージング画
像を示す。出射する粒子の殆どはC60イオンで
あり、そのスポットサイズはキャピラリー出
口径とほぼ同じであることが分かった。これ
は、C60分子のような構成原子数が多いクラス
ターイオンのマイクロビーム化に対しても、
キャピラリー法が有用であることを示してい
る。C60イオンの他に出射する粒子種は、中性
化したC60粒子やC60から偶数個の炭素原子が
取れたフラーレン構造を持つ分解イオン
（C60-2m

＋（m=1, 2, 3,…））などである。この
分解イオン生成は、イオン速度が減るに従い
減少する。尚、この実験では、C60が多重分解
して生じる解離イオン（Cn

+（n=1, 2, 3,…））
は殆ど観測されなかった。次に、ナノキャピ
ラリーを用いた実験では、単一マイクロキャ
ピラリーで得られた結果とほぼ同じであった。
また、C60イオンの透過割合をキャピラリー偏
向角（ビーム軸に対するキャピラリー軸の傾
斜角）の関数として測定した結果、キャピラ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

図 6：C60 ビームのキャピラリーから出射した粒子の
二次元分布。C60+ と C602+のそれぞれの入射エネルギ
ーは 360 keV と 720 keV である。また、(a)と(c)
は発光量に伴う MCP の出力波高に制限を設けない
場合、(b)と(d)は高い発光量（高出力波高）を選
別した場合で、C60 およびフラーレン構造を持つ分
解イオンのみ検出した二次元分布を表す。 
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図 5：単一マイクロキャピラリーを透過した C2+クラ

スターイオンの半導体検出器で測定したエネルギ
ースペクトルの入射エネルギー依存性。 



リーの傾斜角をその幾何学的開口角以上にす
るとイオン透過割合はほぼゼロになった。こ
の事から、本実験におけるC60イオンの速度領
域では、低速多価イオンで見られるガイド効
果は生じないと結論される。 

 
③ 高速 2原子分子イオン（HeH+）のナノキ

ャピラリー透過における表面ウェイク
効果 

本研究では、ナノキャピラリーに高速分子
イオンを透過させ、キャピラリー内壁表面と
の相互作用で生じる表面電子の分極効果（表
面ウェイク効果）により、キャピラリーを出
射する分子ビームの分子軸をビーム進行方
向に揃えるといった分子軸配向制御に関す
る実験を行った。ウェイク効果による分子軸
配向現象は、2 原子分子の場合、電子の遮蔽
効果によって先導イオン（leading）の後方
にできる電子密度の粗密波に後続イオン
（trailing）が捕捉されることに基づいてい
る。この効果を調べるため、出射粒子の高分
解能エネルギー分析を行った。用いた分子ビ
ームは、1.0 MeV HeH+イオンである。このビ
ームを 2 対のスリットにより 0.2 mrad 以下
の発散角にまでコリメートし、アルミナ製の
ナノキャピラリー（平均孔径：67 nm、幾何
学的開口角：1.3 mrad、aspect 比：約 750）
に入射した。キャピラリーから出射してくる
解離イオン（H+、および He1,2+）の運動エネル
ギーを高分解能磁場分析によって調べた。図
7 に実験結果の一例を示す。この図は、ゼロ
度方向に出射したH+イオンのエネルギースペ
クトルを表している。2 つのピークから成る
スペクトル構造が得られ、それぞれ、Heイオ
ンの前方および後方に位置した後、クーロン
爆発によってエネルギーシフトしたものと
同定できた。また、それぞれのピークにおけ
る収量比およびピーク間のエネルギー分離
に注目すると、非対称構造を有することが観
測された。例えば、ピーク収量比では、すな
わち、He の後方に捕捉された H+の収量が約
75%と多くなっている。また、ピークのエネ
ルギー分離においては、後方に捕捉された H+ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

のエネルギーは、クーロン斥力から得られる
エネルギーシフト量に比べて多くなってい
る。これらの結果は、ウェイク効果によりキ
ャピラリー内で分子配向が生じたことを意
味し、キャピラリー透過による高速分子イオ
ンのウェイク効果を初めて観測した成果と
なった。 
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