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研究成果の概要： 

本研究では、日本原子力研究開発機構・高崎研の TIARA の重イオンパルスを活用し、イオン

ビーム照射によるシンチレーターの発光を分析光として利用した新規な時間分解吸収分光法を

考案し、数少ないイオンビームで測定が可能な重イオンパルスラジオリシスの開発を行った。

ナノ秒時間領域で中間活性種の過渡吸収の測定により、重イオンビーム励起によって生成され

るカチオンラジカル、電子、励起状態分子など初期の短寿命中間活性種の挙動を明らかにし、

化学反応機構の出発点となる初期過程の解明を行った。また、低 LET の電子ビーム誘起現象と

の比較により、重イオンビームの高密度励起効果の研究を行った。 
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１．研究開始当初の背景 

重イオンビームは重粒子線とも呼ばれる

高 LET 放射線であり、ガンマ線や電子線など

の低 LET 放射線と大きく異なり、物質中を直

進し、大きなエネルギーを与え、その結果、

物質を高密度に励起できる（高密度励起効

果）。この重イオンビームを材料、環境、医

学等の領域に利用することは、放射線の高度



利用の一環として非常に重要視されている。

これらの高度利用を達成するためには、イオ

ンビームによって生成されるカチオンラジ

カル、電子、励起状態分子など初期の短寿命

中間活性種の挙動を明らかにし、化学反応機

構の出発点となる初期過程を解明すること

が重要である。 

イオンビームの高密度励起効果は、今まで

の電子線やガンマ線等の低 LET放射線が引き

起こす放射線化学反応とは異なった新しい

反応機構を示しており、照射直後の短寿命活

性種の分布を反映し、その多くの反応は非常

に短い時間領域で起こることが予測される。

日本では世界に先駆けて、イオンパルス発光時

間分解測定法が開始され、励起状態の LET 効

果が研究されてきた。東大の田川らのグループ

によるナノ秒の実験[1]と理研の木村らのグルー

プによるピコ秒の実験[2]がある。しかしながら、

発光分光のため、測定できる励起状態等の中間

活性種が限定され、イオン化によって生成され

るラジカルカチオンや電子の直接的な測定がで

きないことと、収量の絶対的な評価が困難である

ことから、反応機構全体を議論するには得られる

情報が充分ではなかった。 

時間分解吸収分光法（パルスラジオリシス

法）は、発光分光に較べ得られる情報が多く、

初期過程を明らかにする最も有効な方法である。

しかしながら、重イオンビームの場合には、イ

オンパルスのイオン数が電子ビームの電子

数に比べて圧倒的に少ない、かつ、イオンの

飛程が非常に短いため、重イオンビームパル

スラジオリシスの研究がほとんど行われて

こなかった。イオンビームパルスラジオリシ

スの最初の実験[3]は、1977 年に Burns らに

より行われたピーク電流が mA（ミリアンペ

ア）オーダーのプロトンビームを用いた水和

電子の測定である。東大の勝村らのグループに

より、日本で最初に、HIMAC を使ったマイクロ秒

の吸収実験[4]が行われたが、ナノ秒領域の光

吸収の測定には到らなかった。 
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２．研究の目的 

（１）従来からの問題点を解決するために、

イオンビーム照射によるシンチレーターの

発光を分析光として利用した時間分解吸収

分光法を考案し、数少ないイオンビームでも

測定が可能なパルスラジオリシスの開発を

行い、（２）重イオンビームパルスラジオリ

シスによる高密度励起効果の研究を目的と

した。 
 
３．研究の方法 

研究方法については、イオンビーム照射に

よるシンチレーターの発光を分析光として利

用した重イオンビームパルスラジオリシスを

開発し、ナノ秒時間領域で中間活性種の過渡

吸収の測定により、重イオン誘起初期反応機

構の解析手法の確立を行う。また、低 LET の

電子ビーム誘起現象と比較し、重イオンビー

ムの高密度励起効果の研究を行う。そのため

に、以下の（１）～（３）の項目について研

究を行った。 

（１） 重イオンビームパルスラジオリシス

の開発。 

（２） シングルイオン照射法の検討とパル

スラジオリシスの高機能化。 

（３） 重イオンビームパルスラジオリシス

による高密度励起効果の研究。 

 

４．研究成果 

（１）重イオンビームパルスラジオリシスの

開発

イオンビームのパルスラジオリシスの研究

は、特に重イオンビームの場合、物質中での

短飛程、微小ビーム強度、励起構造の特異性

等から、従来の方法では非常に困難であった。

我々は、これらの問題点を克服するために、

固体シンチレーターを用いて、イオンビーム

がシンチレーターを透過した時の発光を分析

光として、イオンビームの高密度励起による

試料中の中間活性種を光吸収測定する新たな

パルスラジオリシス法を提案した。この方法

では、分析光源と励起源が厳密にイオンビー

ムの飛跡上に直線的に配置され、時間同期も

厳密であるから、時間・空間的に高分解能の



イオンパルスラジオリシスを実現できる。 

図１に開発した重イオンビームパルスラジ

オリシスシステムを示す。光吸収分光の測定

は光電子増倍管またはシングルフォトンカウ

ンティング測定法を用いて行われた。また、

イオンビーム照射時、微小領域での吸収測定

に対して、ビーム強度の変動や X 線ノイズな

ど影響が大きい問題があった。この問題解決

のために、サンプルセルの改良、ビーム強度

変動の補正法などの対策法を考案し、高 S/N

の測定方法を開発した。パルスラジオリシス

の励起源としては、日本原子力研究開発機

構・高崎研の TIARA サイクロトロンからの高

速重イオンビームを用いた。 

（２）シングルイオン照射法の検討とパルス

ラジオリシスの高機能化

パルスラジオリシス時間分解能をピコ秒時

間領域に向上させるため、AVF サイクロトロ

ンの入射系にパルス型チョッパー（P チョッ

パー）、ビーム輸送系にサインウェーブ型パ

ルスチョッパー（S チョッパー）を設置し、

サイクロトロンで発生した重イオンビームを、

P チョッパーを高度に制御することにより、

シングルパルスで切り出し、シングルイオン

パルスラジオリシス法も考案した。シングル

イオンによる微小領域での極小の光吸収測定

は従来の光吸収分光測定法を適用できないた

め、本研究ではシングルフォトンカウンティ

ング法による光吸収測定方法を新規に開発し

た。また、シングルイオンパルスラジオリシ

スによる重イオン誘起初期反応機構の解析手

法を確立し、重イオンビームの高密度励起効

果の研究につないだ。 

（３）重イオンビームパルスラジオリシスに

よる高密度励起効果の研究 

本研究で開発された重イオンビームパルス

ラジオリシスを用いて、日本原子力研究開発

機構・高崎研のTIARAのAVFサイクロトロンか

ら発生した重イオンパルス（12C6+、36Ar8+、20Ne7+

など）ビーム照射によって生成されるカチオ

ンラジカル、電子、励起状態分子など初期の

短寿命中間活性種の挙動を測定し、ナノ秒時

間領域での重イオン誘起初期反応機構の解明

を行った。 

図 2 に 350MeV Neイオンパルス照射時、ピ

レン(Py)カチオンラジカルの光吸収測定デー

タを示す。定常運転ではサイクロトロンのビ

ーム強度、位置安定性が高いが、シングルパ

ルス切り出し条件下では、長時間の照射実験

中にビーム強度と位置が変動し、これが発光

強度変動の原因となり正確な光吸収測定を困

難にした。そこで、変動補正のために、シン

チレーター上方への発光を測定しリファレン

スとした。ピレン(Py)カチオンラジカルの光

吸収測定はCaF2（Eu）シンチレーター(発光寿

命：940 ns,中心波長：435 nm)を用いて行わ

れた。ブランク試料（ジクロロメタン）、

100mM Py 溶液、さらに 10mM Py溶液の発光

強度の時間変化のシグナル（それぞれ、Io、
I-100mM、I-10mM）を図２の左に示した。各

試料測定時のリファレンスを図２の右に、さ

らにリファレンスを用いて強度補正したシグ
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ナルを図２の下に示した。シグナルの生デー

タでは、ビーム変動によりIoよりもI-100mM
が強くなり整合性に欠けるが、リファレンス

測定により、このシグナル変動の大部分を補

正することができた。今後、この補正の精度

を高めることにより、シングルパルス測定を

可能であることがわかった。 

図２に、シングルイオンパルスラジオリシ

スによる、220MeV C5+イオン照射により誘起し

た 100mMピレン塩化メチレン溶液の 440nmで

の過渡光吸収の測定結果（赤丸）を示す。実

験ではサイクロトロンで発生した重イオンビ

ームを、Pチョッパーを高度に制御することに

より、シングルパルスで切り出し、励起源と

して利用した。光吸収の測定は、高感度なフ

ォトンカウンティング法を用いて行われた。

イオンビームの高密度励起効果を解明するた

めに、阪大産研のエネルギー27MeVの電子線パ

ルスラジオリシスを行い、比較検討を行った。

27MeV電子線照射による過渡光吸収を青丸で

示す。電子線パルスラジオリシスの結果に比

べ、重イオンビームの高密度励起による減衰

特性に違いが見られた。電子線励起の場合、

長寿命成分があるのに対し、高速重イオンビ

ームでは、単純な指数関数減衰を仮定すると、

約 85nsの時定数で減衰した（黒線）。電子線

励起の場合に比べて明らかに速く減衰してい

る。図 3 の右に示したように、高速重イオン

励起では、ピレンカチオンラジカルと消滅す

る電子も同時に高密度に生成されるために、

電子線励起の場合と比較して短時間で消滅す

ると思われる。また、ピレン濃度の依存性を

1mM、10mM、100mMで調べた。ピレンカチオン

ラジカルの過渡吸収強度はピレン濃度に依存

して増加したが、高濃度領域ではピレン濃度

に単純比例しなかった。イオンビームが生成

するピレンカチオンラジカル濃度の飽和が起

こっている可能性を示唆している。 
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