
２．４．１ はじめに
GeigerとMarsdenが行った�線の散乱実験では，金属片

から後方散乱されてくる�粒子を，当時から蛍光体として

知られていた硫化亜鉛で受け止め，その発光をひとつひと

つ勘定したといわれている［１］．金属は一般に放射線をあ

てても可視光を生じないが，蛍光体のように放射線をあて

ると光を発する材料にKeV～MeVのエネルギーを持つ水

素，ヘリウムイオンを入射させてその発光を観察すること

で，放射線照射下での材料の変化をしらべることができる．

イオン照射による発光現象は古くから知られていたが，

材料の照射効果の研究に用いられるようになったのは小型

加速器による高速イオンビーム分析手法が広まった１９７０年

代［２］であり，さらに IBIL という名称で呼ばれるように

なったのは近年のことである．この測定で着目する可視領

域の光は外殻電子の励起によるので，原子分子の結合状態

に関する情報が得られる．代表的な高速イオンビーム分析

法である，ラザフォード後方散乱（Rhtherford Backscat-

tering Spectrometry :RBS）が原子核衝突を利用し，粒子誘

起蛍光X線分光（Particle Induced X-ray Emission: PIXE）

が内殻電離を利用しているために，一般に電子状態に関す

る知見が得られないこととは対照的である．

イオンの電子励起による発光特性は，やはりイオンの飛

跡に沿って作られる損傷に敏感に反応するので，おのずと

イオン照射下その場観察をしていることになる．原子核に

注目する高速イオン散乱とは相補的な関係にあることか

ら，イオンチャネリング併用した後方散乱分析や反跳水素

分析を組み合わせることで発光挙動と構造，組成変化を同

時にとらえることも可能である．

本節では，イオンビーム誘起発光の概要を述べ，核融合

セラミックス材料として代表的なシリカ，アルミナ，リチ

ウム酸化物，高分子材料などへの応用例について筆者らの

グループの研究結果を交えながら紹介する．

２．４．２ イオンビーム誘起発光
イオンが固体内に入射すると，イオンのもつエネルギー

の一部は弾性衝突により固体構成原子核に与えられ，また

残りは非弾性衝突として原子の励起に費やされる．前者を

核的エネルギー損失，後者を電子的エネルギー損失と呼ぶ

が，MeV程度のイオンでは電子的エネルギー損失の割合が

圧倒的に大きい．金属の場合には一般に電子励起に費やさ

れたエネルギーはやがて格子振動となり，熱エネルギーと

して散逸する．一方で半導体，絶縁体の場合には，電子―
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正孔対の生成や，励起された状態から光子の放出が起こる．

イオンビーム誘起発光測定では，イオン銃や小型加速器

から得られるKeV～MeVのイオンビームを試料にあて，

発生する光をレンズや光ファイバで真空外に取り出し，分

光分析を行い，イオン照射下における発光挙動の変化を観

察する．発光強度にもよるが，感度のよいCCDカメラを用

いれば毎秒１～１０スペクトルの収集を十分な波長分解能で

行うことができる．

半導体荷電粒子検出器にイオンが飛び込んだ場合には入

射イオンのエネルギーに比例した数の電子―正孔対が生成

されるが，発光強度と入射エネルギーとの関係は一般には

単純ではない［３］．ただし，MeV程度の水素，ヘリウムイ

オンを入射イオンとして用いる場合には，材料中に一様に

発光中心が存在するときの発光強度は，イオンの投影飛程

の大きさに比例することが多い［４］．このとき発光強度は

電子的阻止能にはよらず，ほぼ一定であり，発光強度は発

光中心の数に対応すると考えてよい．シリカは例外のひと

つであり，水素イオンではエネルギー損失とともに発光強

度が増加するが，ヘリウムでは阻止能が大きくなるとむし

ろ発光強度がやや減少する［５］．発光中心の濃度を定量的

に考察する場合にはこの点に注意する必要がある．シリカ

やアルミナのように欠陥と光特性に関する研究の蓄積があ

る材料は数少なく，発光中心がどのような構造をもってい

るか特定されていない場合が多い．すでに述べたように，

後方散乱，反跳水素検出など複数の手法を併用して取り組

むことも重要である．

２．４．３ イオンビーム誘起発光の応用例
（１）シリカ

窓材，伝送用ファイバ，絶縁材料としてシリカは広範囲

に用いられる材料である．代表的な欠陥であるE'中心

（≡Si・），非架橋酸素ホール中心（NBOHC，≡Si-O・），過

酸素ラジカル（≡Si-O-O・）は，常磁性であることから光吸

収分光だけでなく電子スピン共鳴法（ESR）によってもよ

く調べられている．一方で，ESR不活性な酸素欠陥も多く

存在することが指摘されており［６，７］，とくに原子はじき

出しが起こる環境下ではこれら酸素欠陥が重要な役割を果

たすことが予想される．この点，イオンビーム誘起発光は

ESR不活性な酸素欠陥を検出できることからもシリカの損

傷過程を調べるうえで役に立つと考えられる．シリカのイ

オンビーム照射誘起発光については比較的多くの報告があ

る［２，３，５，８‐１０］が，本節ではとくにOH基に着目して話を

進める．

シリカの照射特性は不純物によって大きく影響を受け，

フッ素添加，水素処理などが放射線下での光透過吸収特性

の改善に役立つことが知られている［１１］．シリカに放射線

をあてると青，赤双方にブロードな発光ピークが現れ，こ

れらの発光挙動はやはりOH基のような不純物濃度におお

きく影響される［１２］．たとえば高純度の溶融シリカでは

3.1 eV を中心に強い発光が得られるが，OH基を多く含む

合成シリカではこのピークは全くみられない（図１）．こ

の 3.1 eV の発光は，高純度の溶融シリカにのみ存在する

B2βとよばれる酸素欠陥といわれている．イオン照射では，

3.1 eV 発光は照射初期に観察されるが，急激に微弱になる

とともに発光の中心は 2.7 eV に移る．2.7 eV の発光は B2�

と呼ばれ，原子はじき出しによって形成される酸素欠陥で

ある．照射とともに現れるもう一つの特徴的ピークは

NBOHCに関連する 1.9 eV を中心とするものである．OH

基濃度が増加すると 1.9 eV ピークは増加する．イオン照射

にともないOH基の分解が起こり，NBOHCを形成してい

ると考えるのは不都合でない．一方で，OH基濃度が低い

ほど2.7 eVピークは大きく成長する（図２）．OH基濃度が

高いシリカではガラスネットワークに余裕があるのでB2�

中心が固定されにくいと予想される．また，OH基より遊

離したH原子が酸素欠陥に捕捉され，E'中心になることも

考えられる．

イオンの励起密度は高いので，はじき出し欠陥が電子励

起によって形成されるという報告もある［１３］．興味深い電

子励起効果は水素，ヘリウムイオンビーム照射下でのB2�

中心の生成曲線から発光中心の生成率を評価すると水素と

ヘリウムで著しく異なる．照射初期をみると，ヘリウムイ

オンの場合のB2�中心生成率は水素にくらべ核的エネル

ギー付与の関数として急激に増加している．B2�中心の消

滅を加えて解析すると，生成率と消滅率の比がちょうど核

的エネルギー損失と電子的エネルギー損失の比になってい

る［１４］．この結果は，おもに核的衝突で酸素欠陥が生成さ

図１ 種々のOH基濃度をもつシリカガラスの 1 MeV水素イオン
誘起発光スペクトル．

図２ 種々のOH基濃度をもつシリカガラスの 2.8 eV発光強度の
1 MeV水素イオン照射量依存性．
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れ，電子的エネルギー付与によって回復がおこっているこ

とに対応している．

シリカは放射線照射によって発光中心が形成され，光伝

達としてだけではなく，発光材料としても興味のある対象

である．OH基濃度によってシリカの光吸収特性を制御す

る方法は近年とくに紫外レーザーの発展に付随して研究が

行われており，誘起発光特性についても不純物による制御

が期待される．

（２）Al2O3
Al２O３では酸素空孔に電子が捕捉されたいわゆるF,F＋

中心と呼ばれる酸素空孔が青色発光中心として知られてお

り，これらの発光は熱ルミネッセンス放射線検出器にも利

用されている．イオンビームを入射した場合にもこれら二

つの発光がそれぞれ3.0，3.8 eVを中心としたピークとして

生成，消滅していく過程が観察されので，複雑ではあるが，

欠陥形成機構を検討することができる［１４］．とくに照射誘

起 絶 縁 劣 化（Radiation Induced Electrical Degradation:

RIED）との関連から多くの考察がなされている［１５，１６］．

Al２O３の特徴はルビー，サファイアなど，不純物として含

まれる微量の遷移金属元素も発光中心としてふるまう点で

ある．とくにクロムは高純度の結晶にもアルミの置換位置

におさまった三価のイオンとして混入しており，693 nm

に鋭いピークをもつ発光を示す．イオン照射によってCr３＋

発光中心も損傷をうけるので，アルミナの場合，イオン照

射による酸素欠陥の生成消滅による青色発光が複雑に変化

するのに対し，Cr３＋の発光強度は指数関数的に単調に減少

していく．発光強度の減少率は核的エネルギー損失量に比

例し，電子的エネルギー損失には無関係である［４］．

（３）三元系リチウム酸化物

D-T反応を利用する核融合では燃料であるトリチウムの

確保が不可欠であり現在のところ，炉心を囲むようにリチ

ウム元素を含む材料をおくことで，中性子との核反応を利

用したトリチウム増殖システムを構築する必要がある．な

かでもリチウムを含む固体酸化物を用いた増殖材料は有望

とされており，LiAlO2，Li2TiO3，LiSiO4 Li2ZrO3 などの三

元系酸化物に関する研究が進んでいる［１７‐２１］．

三元系酸化物のなかでもLi2ZrO3 は 2.9 eV近傍に強い発

光を示す．発光の起源は明らかではないが，F中心型の酸

素欠陥に電子が捕獲されたものであろうという意見もあ

る．また，Li2ZrO3は空気中に放置することで水素を容易に

取り込む性質があり，イオン注入などで強制的に水素を導

入しなくとも室温で約 20 at.％程度まで水素を吸蔵する．

興味深いことに Li2ZrO3 の青色発光は，水素濃度が増える

とともに発光強度が減少する（図３）．発光が酸素欠陥に

由来すると仮定すれば，やはり酸素欠陥と水素との相互作

用が重要であることを示す結果である．

三元系リチウム酸化物は一般に白色の粉末として得られ

るものが多いが，LiAlO2 や LiTaO3 などは透明単結晶製作

技術も確立している．このような単結晶試料を用いれば，

イオン誘起発光とイオン散乱を併用して，分光分析と結晶

性変化を同時にとらえることが可能である．LiTaO3 は高

温でも安定した３元系リチウム酸化物であり，イオン照射

下では 1.5-3.5 eV の範囲にわたるブロードな緑色発光がみ

らる．発光はTa原子を中心とし酸素を頂点とする八面体

構造に関連すると考えられている．イオン照射を行うと誘

起発光強度は減少する一方で，イオンチャネリングで観測

されるはじき出し原子の数は増加する．1MeV水素イオン

照射では発光強度の減少とはじき出し原子数の変化に対応

が見られ発光中心の損傷が核的衝突と直接関係している．

一方で，1MeVの酸素イオン注入の場合には，電子励起の

効果が示唆され，はじき出された原子が＜００１＞方向の原

子列中の格子間原子として存在する可能性を示している

（図４）．

２．４．４ 高分子材料
高分子材料もまた荷電粒子の飛跡にそった電子励起に

よって分子軌道間の電子の遷移が起こり，可視光領域で強

い発光を示すものがある．発光効率が高く，安価な高分子

材料はプラスチックシンチレータとして柔軟な放射線モニ

タリングシステムへの応用に希望がもたれている［２２，２３］．

ペットボトル，透明フィルムなどとして我々の身近で使

用されるポリエステル高分子材料であるポリエチレンテレ

フタレート（Polyethylene terephthalate，PET）やポリエ

チレンナフタレート（Polyethylene naphthalate，PEN）も

紫外線をあてると強い青色発光を生じる．PETおよび

PEN膜のイオンビーム誘起発光は400～600 nmにわたるブ

ロードなスペクトルとして現れ，初期状態ではPENのほう

図３ Li2ZrO3における 1 MeV水素イオン誘起発光強度の水素濃
度依存性．

図４ LiTaO3における1 MeV酸素イオン誘起発光強度と，はじき
出し Ta原子数の照射量依存性．
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が PETの数十倍以上の発光強度をもつ［２４］．照射ととも

に急激に発光強度は減少しスペクトルの形状も変化する．

発光強度の減少曲線（図５）はイオンの核的エネルギー損失

ではなく，電子的エネルギー損失によって説明できる［２５］．

同時に散乱分析を行うことで，発光特性の劣化と組成変

化を同時に観察することができる．H，C，Oいずれの構成

元素も照射とともに膜から放出されるが，とくにO原子の

減少は照射前の３０％にも達する［２６］．真空中でイオン照射

した試料を大気にさらすと発光強度は回復する．大気暴露

では，イオン照射表面から，吸着水分子の解離によって膜

中に取り込まれることにより回復が起こると予想される．

PEN膜の発光強度は紫外線照射によっても減少するが，照

射後数時間を経ても室温における回復は起こらない．

高分子材料は一般に放射線損傷による発光特性の変化が

大きいが，安価で様々な形状に対応できる点は魅力であ

る．照射後の回復がおこらないとすれば，発光の減衰と吸

収線量との関係をあきらかにすることで，発光量から吸収

線量を評価し得るので，高分子フィルムを用いた放射線イ

メージングシステムの構築も可能であろう．

２．４．５ まとめ
酸化物セラミックスの動的照射効果を観察する方法とし

てイオンビーム誘起発光測定の概要と応用例を紹介した．

高速イオンビームを利用することで，イオン照射下におけ

る損傷過程を直接観察できることに加え，組成や結晶性の

変化についても同時に分析することで，定量的な検討を行

うとともに，酸素欠陥と水素の相互作用についても考察を

加えることが可能である．一方で，イオン誘起発光をはじ

めとする高速イオンビーム分析は発光中心の構造や発光機

構に対する情報を直接与えてくれるものではないことに注

意する必要がある．また，発光効率がイオンエネルギーや

温度依存性をもっていること，誘起発光が試料中で吸収さ

れる場合があること，原則としてイオンの飛跡にわたる積

分量を計測していることなど，複雑な状況を念頭に置いて

実験を工夫していくことが大切である．
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