
�������

�������	
���������

�������	
��

�������		


��������	
���������������

��������	

��������

�������	
�����������

�������

��������	
������������������	
�����������	

������������

�������		
�����������
�
���	

�������	
�

�������	

�������	


��������	�
��
�������
������
�	�
��������		�
�����

�������	
������	�������	���������

�������	
	���������	�	����	����	��	�

�����������������

�������������������
��
�
�
�
�
�
�
�
�
	


�
�

�
�
�
�

�
�
�
�
�
�
�

��

�
�
�
�
�
�
�
	


�
�

�������	
�������



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

http://www.jaea.go.jp/index.shtml  

 

 

 

319-1195 2 4 

 

029-282-6387, Fax 029-282-5920 

 

319-1195 2 4  

 

This report is issued irregularly by Japan Atomic Energy Agency 

Inquiries about availability and/or copyright of this report should be addressed to  

Intellectual Resources Section, Intellectual Resources Department,  

Japan Atomic Energy Agency 

2-4 Shirakata Shirane, Tokai-mura, Naka-gun, Ibaraki-ken 319-1195 Japan 

Tel +81-29-282-6387, Fax +81-29-282-5920 

 

© Japan Atomic Energy Agency, 2008 



�������������������

�

� �� ��������������������������

�

���������������������� �

��������� ����������

���� ��� ��

�

����� � � � �� �����

�

� � �� ������������������������� �� � � � �� ���� �����

�������������������������������������������

������������������������������������� �� �����

����������� ��� ������������

� ������������������������������������������

���������������������������������

� ������������������������������������������

����������������� �� �����������������������

� ���������������������������������������

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

������������������� ������������� ����

i

JAEA-Conf 2008-005



�������������������

�

������������������������������������������������������������������������������������������ �

�

������ � ���������������

�

������������������������������������������������������

�����������������������������������

������������������������������������������������������������������

����������������������������������

�

����������������������������

�

� � � ���������������������������������������� ���� ��������������������������������������� �������������

����������������������������������������������������������������������������������������������������������

������������������������������������������������������������ ������������������������ ��� ������������

����� ������������� ��������������� �������������� ��������� ����������� ���� ������������ ������ ����� �� �������

���������������������������������������������

� � � �������������������������������������������������������������������������������������������������������

���������������������������������������������������������

� � � ������������������������������������������������������������������������������������������������������

���������� ������������ ��� ������� ������������� ��� �������������� ������������� ���� ������������� ������ ������

�������������������������������������������������

� � � ��������������������������������������������������������������������������������������� � � � � � � �

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

���������� �����������������������������������������������������������������������������������������

� ������������ �

ii

JAEA-Conf 2008-005



�� � � ��

�

���������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

������������� ��

���� �������������� �������������������������������������������� �

� �� ������ ��������������� �������������������

� ��� ���������������������� ���������

���� ������������������ ���������� ��� ������������������� �

� ��������������� � �������������������������

� �������� ���������� ���������� � ��� ����� ��

� ��������� ������������

���� ���� ���� �������� ������������������������������������������� �

� ������������������� ����������������� ������

� ���� ��������������� � ������������� ������� �

� ����������

���� ���������������������� ���������������������������� �

� ��� ��������� ��������� ����������� ����� ���

� ��� ����������������������������������

� �����������������

���� ����� ������ ���������������������������������������������� �

� ������� ��������������������������� ���� ����

� ����������������������������� �����������

�

������������� ��

���� ������ ����������� ��� ������������������������������������������ �

� ��� �������������������� ��� ��������

� ������������� �������������������������������������� ������

���� ������������� ���������������������������������������������� �

� ��� ���������� ���������� ����������������������

���� �������������� �������������������������������������������� �

� ����������������������� �����������������

� ��������� ������� � ������������� �������

���� ������������� ��� ���������������������������������������������������� �

� ��������������������������� ������������

1

2

6

10

14

18

22

26

30

34

iii

JAEA-Conf 2008-005



� ���������������������

���� ��������������������� ��������� ��������������������� �

� ��� ���� �������������������� ����������� �

� ��� ����� � ���������������� ���������

�

������������� ��

���� ������������������ ������������������������������������� �

� ��� �������������������� ��������� ���������

� ���������������������������������� ��

� ������������� ��������� ��������

���� ������������������������ ������������������������ �

� ������������������ �����������������

� ��������� �������

�

������������

���� ������������������ ������������������������������������ �

� ������������������������������������

� ��������� ������������������

���� ���������������������������������������������������������������� �������� �

� ����������������������������������������������

���� ������������������������������� ����������� �

� ��� ����� ��������� ��������� ������ ��������

� ��� �����������������������������

���� ������������������������������� ����������� �

� ��� ����� ��������� ��������� ������ ��������

� ��� �����������������������������

�

��������� ��

���� ������������ �������� ������������������������������� �

� �������� ���������� � ����������������������

� ��� ������������������������������ � ������

� �������������� ������� � ����������������

� �������� � ������������� ��������

�

38

42

46

49

53

58

62

66

iv

JAEA-Conf 2008-005



���� ��� ����� ���������������� ���������������������������� �

� ��� ��������� ��������������������� ��

� ������������ ���������

���� ��������������������������� ������������������ �

� ������������������������ � �������� �������

� ��������� ������� � ����������������������

� �������� � �������������������������������

� �������������������������������� � �

� ������������

���� ��������������� ������������� ���������������� �

� ���� ���� �����������������������������

�

��������� ��

���� ���������������������������� ���������������� �

� ����������������������� ������� � �����������

� ������������� �������������� �����������

� ����������������� ������������

���� ��� ������������������������������������������������� �

� ��� ��������������������������������������

� ��� ���������������� ����������

���� ���� ��������������������������������������������� �

� ����������������� �������������

���� ����� ����������������������������������������� �

� ��������� ����� �������������� �������������

� �������� ���������� ��������������

���� ����������������������������� �������������� �

� ��� ������������������������� ��������������

� ��������� �������������� �������������

�

���������

���� ����������������� �������������������������������������� �

� ��� ������������������������������ �������

� ����������������

�

70

74

78

82

84

87

89

93

97

v

JAEA-Conf 2008-005



���� �������������� �������������������������������������������� �

� ����������������������� �������������

���� ������������������������������� ����������� �

� ��� �������������������� ������������������� �

� ��������� ���������� � �

� �������� ������������������������

���� ����� ����������������������������������������������� �

� ������������� �������������� �����������

� ����������������������������

���� ��������������������������������� �������������� �

� �������� ����� ��������������������� ��������

� ��������� � ��������� ������������ �

� ��� ������ ���������

�

���� ����� ���������������������������������������������� �

� ������������� �������������� �����������

� ����������������� ������ ������ � �

� ����������������������������

���� ������������������������� ���������������������� �

� �������� �������������� �����������

� �����������������������

���� ����������������������� �������������������������� �

� ��������� �������������� ��������� ��������

���� ��������������� ������������������������������������������ �

� ��� �������������� ��������� ��������

����� ���������������������������������������� �

� �������� ����� �������������� ��������� �

� �������� � ���������������������� �������

�

����� �������������������������������

� � � ������������������� ��������������������������������� �

� �������� �������������� ��������� ��������

����� ���� �������� �������������������������������������������������� �

� �� ����������� �������������� ��������� �

101

103

107

110

114

118

121

124

126

130

133

vi

JAEA-Conf 2008-005



� �������� � ���������������������� ������������

����� �������������� ���������������������������������������������� �

� ������������������ ������������������� �

� ��������� ��������

����� ���� ������������������������������������������ �

� ������������������ ������� � �������������

� ������� � �������������� �������� � �����������

� ������������ � ������������������� � �������� ���

� ������������� �������

����� �������������� ���� ������������������ �� �

� ��������������� ������������ � ������������������������

� ���� �����������������������

�

����� �������������������� ������������������������������� �

� ������������� ���������� � ����������������

� ����������������� ������������� � ��� ��������

� ������� ������������ � ������������������ � �

� ���������������� ���������

����� �� ������������ ������� ����� ��� ������������ �� �

� ������������� ������������������������� ����

� ���������������������� ������������

� �� ���������������� ����������������������

� ���������������� ����������������

����� ����� ��� ������ ������������ ������������������������ �

� ���������������������� ������������

� �����������

����� ����� ��� ����������������������

� � � ����������������� ������������������������������������������� �

� ������������������� �

� �������������������������

����� �����������������������������ト���� ��� �

� ������������������� ����������� � � �

� ��������������� �������� ���������

�

137

141

145

149

153

157

161

165

vii

JAEA-Conf 2008-005



����� � ����������������������������� ��������������������������� �

����� ���������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

����� ���������������������������������������������������������������������������������������� �

�

169

174

176

viii

JAEA-Conf 2008-005



���������

�

��������������� ������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������ �

���������������������������������������������������������� �

���������������������������������������������������������������������������������� ��������������������������� �

� �����������������������������������������������������������������������������������������������������

� ���������������������������������������������������������������������������������������������� �

������������������������������������������������������������������������������������� �

� � � � ���������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������� � ��������������������������������������������� �

� ������������������������������������������� � �������������������������������������������������� �

� ������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������� � ������������������������������������������������

���������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ���������������������������������������������������������������������������������������������������

� �����������������������������������������������������������������������������������������

� ������������������������

���������������������������������������������������������������������������������� �������������������� �

� ����������������������������������������������������������������������������������������������

� ���������������������������������������������������������������������

�

���������������������������������������������������������� �

������������������������������������������������������������������������ ������������������������������������ �

� ����������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �����������������������

��������������������������������������������������������������� ���������������������������������������������������� �

� ������������������������������������������������������������������������������������������������

��������������������������������������������������������� �������������������������������������������������������������� �

� �����������������������������������������������������������������������������������������

� ���������������������������������������� � �����������������������������������������������������

��������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������� �

1

2

6

10

18

22

26

30

34

14

ix

JAEA-Conf 2008-005



� � ����������������������������������� � ���������������������������������������������������������� �

����������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������� � �������������������������� �

� ��������������������

�

���������������������������������������������������������� �

�������������������������������������������������������������� ���������������������������������������������������� �

� ���������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �����������������������������������������������������������������������������������������

� �����������������������������������

����������������������������������������������������������������������� �

� � � ����������������������������� ���������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������������������� �

� ���������������������������������������������������

�

���������������������������������������� �

����������������������������������������� ������������������������������������������������������������������������������������� �

� ���������������������������������������������������������������������������������������� �

� �������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������� ������������������������������������ �

� ��������������������������������������������

����������������������������������������������������������������

� � � � �������������������������������������������� ��������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������������������������������������������

� ����������������������������������������������������������������

����������������������������������������������������������������

� � � � ����������������������������������������������������������������������� ��������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������������������������������������������

� ����������������������������������������������������������������

�

�������������������������������� �

���������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������� � ������������������������������� �

� ������������������������������������������������������������������������������������������������ �

38

42

53

49

58

62

66

46

x

JAEA-Conf 2008-005



� ���������� � �������������������������������������������������������������������������� � �

� ������������������������������������������������������������������������� � �

� ����������������������������������������������������������

��������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �������������������������������������������������������� � ������������������������������������ �

� ���������������������������������������������� � ���������������������������������������������� �

� ����������������������������� � �������������������������������������������������������������� �

� ��������������������� � ���������������������������������������

������������������������������������������������������������������������� ������������������������������ �

� ����������������������������������������������������������������������������������������� �

� �����������������������������������

�

�������������������������������� �

��������������������������������������������������������������� �

� � � ����������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������� � ����������� �

� ���������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������ � ���������������������������������������������������

���������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������

� �������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������������������������� �

����������������������������������������������������������������������������������

� � � ����������� ����������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �������������������������������������������������������

��������������������������������������������������������������������������������������

� � � ����������� ��������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �������������������������������������������������������������������������� � �

� ����������������������������������������������������������������������������

� � � ���������������������������������������������������������������������������������� ����������������� �

� ������������������������������������������������������������������������������������������������ �

70

74

78

82

84

87

89

93

xi

JAEA-Conf 2008-005



� ���������������������� � ��������������������������������������������������������������������������

�

������������������ �

����������������������������������������������������������������������������������� ������������������� �

� ������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������������������ � ������������������������������������������

������������������������������������������������������������������������������������������������������������ �

� ��������������������������������������������������������������������������

����������������������������������������������������������������������������������������������� ������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ���������������������������� � �������������������������������������������������������������������

���������������������������������������������������������������������������������� ��������������������������� �

� �������������������������������������������������������������������������������������������

� �������������������������������������������������������������

������������������������������������������������������� ����������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������

� ����������������������������������������������������

������������������������������������������������������������������� ����������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������������������������������

� ��������������������������������� � ��������������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������������������������������������������������������������������������������� � �

� �����������������������������������������������������

���������������������������������������������������������� ��������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������

���������������������������������������������������� ����������������������������������������������������������������� �

� ������������������������������������������������

������������������������������������������������������������������������������ ������������������������������� �

� �����������������������������������������������������������������������������

� ��������������������������������������������������

�����������������������������������������������������������������������������������

� � � � � ��������������������������� ���������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������

�

97

101

103

107

110

114

118

121

124

126

130

xii

JAEA-Conf 2008-005



��������������������������������������������� ��������������������������������������������������������������������������� �

� ��������������������������������������������������������������������� � �

� �����������������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������� ��������������������������������������� �

� ����������������������������������������������������������������� �

� ����������������������������������� � �

��������������������������������������������������������������������� ������������������������������������������� �

� ������������������������������������������������������������������ � ��������������������������

� ���������������������������������� � ��������������������������������������������� � ���������������� �

� ��������������������������������������� � ���������������������������������������������� �

� ���������������������� � ����������������������������������������������������������� �

� ���������������������

��������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� �����������������������������������������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������� �

� � � � � ����������������������� ����������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������������������ � ��������������������������������������������������������������� � �

� ������������������������������������������������������������������������ � �

� ����������������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������� ������������������ �

� ���������������������������������������������������������������������������������������������������

� ������������������������ � �������������������������������������������������������������������������

� ���������������������������������������������������������������������������� � �

� �����������������������������������������������

����������������������������������������������������������������������������������������������������� �

� ������������������������������������������������������ � ���������������������������������

��������������������������������������������������������������������������������������� �

� � � � � �������������������������������������������� ����������������������������������������������������������������������� �

� �������������������������������� � ���������������������������������������������������������� �

� ���������������������������

��������������������������������������������������������������������������������������������

� � � � � ���������������������������� ������������������������������������������������������������������������������������������������������ �

� �������������������������������� � ����������������������������� � ����������������������������� �

� ������������������������������������� � �������������������������������������������������� �

133

137

141

145

149

153

157

161

165

xiii

JAEA-Conf 2008-005



������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������������ �

��������������������������������� ������������������������������������������������������������������������������������������������������� �

�������������������������������������������������������������� ����������������������������������������������������������� �

�

�

�

�

�

169

174

176

xiv

JAEA-Conf 2008-005



�����
�
� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ������������

� � � �������������������
� � � � � � � � � � � � ����������

� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � �������� �����
�
� ����������������������������������������

������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

�������������������������������������������

����������������������
� ������������������������������������������

�������������������������������������������

����� ���������������������������������������

�������������������������������� ������������

�������������������������������������������

����������
� ������������������������������������������

������������������������������

－ 1 －

JAEA-Conf 2008-005



��������������

��������������������������������

�������� ������

���������������������

1. ����

���������������������(UTTAC)���12UD����������

��� 1MV���������� 2 �������������������������

�����������1MV�������������������������PIXE�
RBS��������������12UD��������������1975 ������

32 �����������������������������AMS���������

����������������������������������2007 �����

������������������������������������������

�����������������������������������������

����������������
1
��������� 2006 ��� 12UD�������

�����������������������������������������

����������

2. 12UD �����������������(2006 ��)
2006 ���������� 129 �������� 55 �������� 452 �������

��������� 1875 ����������� 80 %����������������

� 1396 �������� 1 ����������� 2 �����������������

����2006 ����������������� 2007 � 2�3 �� 2 ���������

�����������������������������������2007 � 2 ��

������������������������� 1 ���������������

����������������10MV �� 70%����������������12UD
����������������������������(GIC Model860A)������

��������������(PIS)��������������(AMS)� 3 ������

��������� 3������������������������������AMS
�� Cl-36 ������������

� 1� 2006 �� ���������
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���������������������

1. ����

���������������������(UTTAC)���12UD����������

��� 1MV���������� 2 �������������������������

�����������1MV�������������������������PIXE�
RBS��������������12UD��������������1975 ������

32 �����������������������������AMS���������

����������������������������������2007 �����

������������������������������������������
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����������������
1
��������� 2006 ��� 12UD�������

�����������������������������������������

����������

2. 12UD �����������������(2006 ��)
2006 ���������� 129 �������� 55 �������� 452 �������

��������� 1875 ����������� 80 %����������������

� 1396 �������� 1 ����������� 2 �����������������

����2006 ����������������� 2007 � 2�3 �� 2 ���������

�����������������������������������2007 � 2 ��

������������������������� 1 ���������������

����������������10MV �� 70%����������������12UD
����������������������������(GIC Model860A)������

��������������(PIS)��������������(AMS)� 3 ������

��������� 3������������������������������AMS
�� Cl-36 ������������
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� 2� 2006 �����������������

1H
26.9%

2H
15.7%

12C
1.3%16O

0.4%79Br
3.6%

197Au
3.7%

1H
8.2%

35Cl
4.7%

36Cl
33.7%

127�
0.8%

129�
1.0%

AMS
Ion Source

Polarized
Ion Source

Sputter
Ion Source

�������

(AMS)
40.2 %

�������

31.0 %

����
��������

10.5 %

����

(����)
8.2 %

�������
�����7.3 %

�����

1.5 %

����

0.6 %
�������

0.4 %

�����

0.3 %

� 3� ��������   � � 4� ���������

3. 12UD ������������ �����

� 4 ���������������������(AMS)������������� 40 %
����������������Cl-36 �����������[1]�����������

�[2]���������������������[3]��������2006 �������

���������������������������12UD������������

������������������Cl-36 �AMS�������(KEK��������

�)����������������������������������������

�������������AMS�����AMS�������������������

�������36Cl / 35Cl  = (2.66�0.12) � 10�12���������������������

(6.09�0.27) � 1010 n/cm2 ����� �������������������������

����AMS������� 3028 m�����������������Cl-36 �����

�����(����������������������� ����)�Cl-36 ����

30.1 ��������������������� 72 �����������������

������������AMS���������������������������

����Cl-36 ���������������Cl-36 �����������������

�������������Cl-36 �����������������������[4]��
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��������������(ERCS)������������������������

�����������[5]�����������������������������

��������[6]��������������������������������

�����������������������������������������

�����2006 ����������������������������������

�����������20MeV ���������������������������

����������������������[7]���Au�Br������������

�����������(���������)�������[8]������� 3 �����

����������������������������������������

(2006 ������� 566 �)������������������������ 1 � 2006
������������������

� 1� 2006 �� 12UD ��������������������

����� �������
���
��

�����
��[MV] ����

�������

�������� ��� H (��) 7 - 9.5 8
�������������������� ��� H 8 3
������������������� ��� D 1.5 - 3 11
�������(AMS)

�������
36Cl�AMS�� ������ 36Cl 10 - 10.3 2

�36Cl����������� ��� 36Cl 10 - 10.3 21

���������
36Cl���� KEK 36Cl 10 - 10.3 2

����������AMS�� ��� 36Cl 10 - 10.3 26

�
129I-AMS������ ��� 129I 9.7 6

�����

���ERCS������� ��� H 10 10
������������������ ��� Br, Au 10 19
������������� ��� H 10 11
�����

�HPD(Hyblid Photo Detector)������� ��� C 10 2
��������������������� ��� H 10 1
���

������������ (���������) ��� O 10 1

�
89Y(p, n)��������� (�������) ��� H 9 - 10 2

�������� ��� H 10 2
���������� ��� H, O 10 2

4.�����

��������� 32 ������������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

����������SF6��������������������������2006 �

���11 ��������SF6���������������������������

����������������������������������������2007
� 1 ��������������������4 ������������������

�����������������������������������������
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����������������3 ������������������������

���������������������������������������SF6�

�����(�������DPR-60)������������������SF6������

������������������������2007 � 11 ������������

�����������

�� 2006 ��������������������������������� 3 ��

����� 9�������� 10��������������������������

����������2007 � 2 ���� 2 ����������������������

������������� 3 ���������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

����������2007 ������������������������5 ����

��������

5.������

2007 ���������������������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

������������������������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

�����������2 ���������������� 600 �����������

����������������������������������� 2 �����

���2 ������� 1 �������� 1 ���������������������

�����������������������������������������

���������������

����������������������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

��������������������������������AMS� PIXE ���

��� RBS �����������������
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�����������������

����� 1)����� 1)����� 1)���� 1)�

���� 1)����� 1)����� 1)����� 2)

1)��������������������

2)���������������������
�

�������

���� MALT(Micro Analysis Laboratory, Tandem accelerator, The University of 
Tokyo)��������������������������������������

������������������������ (AMS: Accelerator  Mass 
Spectrometry)�� 14C ���� 10Be, 26Al, 36Cl, 129I ������������������

���������������(NRA: Nuclear Reaction Analysis) ������ X ���

�PIXE: Particle Induced X-ray Emission)������������������

2005 � 4 ����� MALT ���������������������������

�����������������MALT�5UD Pelletron(NEC), Van de Graaf  type, 
5.0MV ����������������������� RAPID � Tandetron
411HC(HVEE), Cockcroft-Walton type, 1.7MV�������������� 2 �����

�����MALT�����������RAPID ���������������

���� MALT�5UD Pelletron���������

2�����

� 1 � MALT ����������������������� 2001 ��������

������������������������������������������

���������������������������1997 ������������

����������������������������1999 ��� S2 �����

Alphatros �� MC-SNICS ���������������������������2001
�����������

�����������

��������� 3 �

������2002 ���

�����������

�����������

������������

2006 ��(�� 18 �

�)� MALT �����

� 7075.5 �������

�������� 2004
���2005 ��� 6,248
���6,234 ��� 800
�����������

�����������

���� 55,711 ���

���������2007
� 7 � 10 ����

57,100 ���������

�����������

�����������

�����

�����

�����

�����

�����

�����

�����

�����

�����

�����
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������������ 1 ����������������������������

�����������������������������������������

�����������������������������������������

����������������������������������������

2006 ��� MALT ������� 2 ����AMS ���� 67�����������

�� 14C-AMS � 26%����������� 1/4 ����������������NRA
� 18%�������PIXE �������������������

�� � 1 � 2006 ���2006 � 4 ��2007 � 3 ������ 14C�10Be �� 26Al �����

��������MALT ������������������������������

��������������������2006 ��� 14C�10Be �� 26Al �������

������ 1,541 ���1,113 ���� 843 �������� 3,497 ��������

2007 � 6 ����2 ������������ 1 �(Chain#1)������� 12 inch 
Sheave �����������Hub ������������������������

Chain#2 ���������������������������������������

���8 ���������������

3��������

2006 ����������������������������������� 13 �

�������
��������

����
���

����
��

���
���

����
���

����
��

������������
���

����
��

���
���

���
���

����

����

���

����

����

������������

����

���

� 2� 2006 ��� MALT �����

� 1� 2007 ��(H18 ��)����

� �������� ��������� ���������
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若狭湾エネルギー研究センター加速器施設の現状

羽鳥　聡、栗田哲郎、林　豊、山田裕章、森　順一、濱地寿和、木村　忍、霜田　勉、
廣戸　慎、島田麻亜久、橋本鉄也、小田桐哲也、大谷暢夫、山本久雄、福本貞義

財団法人若狭湾エネルギー研究センター

1.　はじめに

　若狭湾エネルギー研究センター (WERC) では、粒子線の材料研究，生物学、医療や元素・
同位体分析への応用目的で，加速器施設を運用している。図 1は加速器施設の概要を示した
ものである。
　1999年からの建設、ビームコミッショニング以来、2005年度 (2005 年 4月～ 06年 3
月）にはじめて計画外の停止もなく、4400時間超の運転時間を記録したが，昨年度（2006
年度）は高周波発振器および高周波トランスの故障により，定期検査を 1ヶ月前倒ししなけ
ればならず，その結果，いくつかのマシンタイムの中止を余儀なくされ，伸び続けていた運
転時間も前年度を下回る 4340時間であった。
　高周波トランスの点検は、作業性の悪さから，対地電圧の一番高くなる数枚のパンケーキ
コイルしか実施してこなかったが，今回の故障をきっかけとして、今後の定期点検の計画も
見直す必要性が生まれてきた。
　加速器施設の最近の利用状況、トレンドもある特徴を示すようになり，それにともなう運
転方法も確立しつつある。しかし、最近、福井県から打ち出されたエネルギー研究拠点化構
想により、当センターにおける医療照射も近く終了する予定であり，今後のテーマ開拓、そ
れにともなう、施設の再整備が必要となってくる。
　本稿では，現在の加速器の利用状況、センターを取り巻く環境の変化について報告する。
高周波トランスについては、稿を割いて詳しく報告する [1]。

2.　2006 年度施設運転状況

　2006 年度の運転は前年度定期検査を 06年 3月 10日に終えた後に開始した。3月から
治療開始の 6月まではスパッターイオン源からは炭素ビームを引き出し，荷電変換型イオン
源からの水素、ヘリウムビームを用いた実験を行う。
　6月から 07年 1月までは治療を含む利用を行うため，スパッターイオン源からは水素パ
ルスビームを引き出す。治療は 11月末まで行われ，その後，RFトランスや発振器の故障
が発見され，以後予定されていた実験を中止し，トランスや発信器の修理を行うとともに、
２～ 3月に予定されていた定期検査を前倒しして行った。高周波トランス関係の修理および
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定期検査を終えた後，2月末より、炭素ビーム利用実験を開始した。
　図 2に 2006 年度のタンデム運転時間の内訳を示す。加速ビーム種とエネルギー別、実
験テーマ別により示してある。総運転時間は 4340時間であった。
　タンデム加速器をその最高加速電圧 5 MVで運転する場合は、シンクロトロンへの入射器
としての利用が殆どであり、運転時間の57 %をしめる。さらに、その６割は医療関係であり，
シンクロトロン開発実験、品種改良、生物照射が続く。
　全体の半数弱のタンデムビームラインを用いた実験では、ターミナル電圧 2.5 MV以下で
の利用が大多数をしめる。RBS、チャネリング、PIXE などのイオンビーム分析や炉材損傷
のシミュレーションなどが行われている。とくに、ターミナル電圧のGVMフィードバック
の行いにくい 2 MV以下での運転が増加してきている。高周波発振器の発振管B電源の安
定化（AVR利用）により、GVMフィードバックの解除運転が比較的安定して行えるように
なっており，このような低電圧運転時はGVMフィードバックは行っていない。

3.　高周波発振器と高周波トランスの故障

　タンデム加速器の加速電圧は高周波電圧をカスケード整流器で整流、平滑化してえている。

プラズマスパッター

イオン源

荷電変換型イオン源

5
MVタンデム加速器

シェンケル整流回路


200
MeV

シンクロトロン

医療コース

高エネルギー

生物、材料照射

イオン分析

PIXE,
RBS,
ERDA,


TOF,
E × Bフィルター

生物照射、大気中PIXE

マイクロビーム

低発散角ビーム

材料照射

200
keV

マイクロ波

イオン源

図１　若狭湾エネルギー研究センター加速器施設

－ 15 －

JAEA-Conf 2008-005



高周波電圧は、おもに、タンデム圧力タンクと高周波電極で形成される静電容量および高周
波トランスの 2次コイルから形成される（並列）共振回路の共振周波数でトランスの一次側
を他励振することでえられる。一次側の発振は、三極管のグリッドをMOS-FET でスイッチ
ングにより、行う。
　今回の事故の前兆として、ターミナル電圧が安定しているにもかかわらず三極管のプレー
ト電流が漸増することが観測された。共振回路内でダンピングを起こし、かつ、その度合い
がだんだんと大きくなる、たとえば、高周波電極の対地放電などが予想されてはいたが、実
験期間中であったことや、近く、定期検査が予定されていたこともあり、そのまま運転を行っ
た。ついには、グリッドドライバーのMOS-FET を破損するにいたり、発振器の修理とそれ
にいたる原因調査と修理を行うこととなった。
　詳しくは霜田et al の報告 [1] を参照されたいが、発信器故障にいたる原因は、高周波電
極へのフィードラインとRFトランスを収納するタンクとの間の放電であった。対地放電を
起こす理由の考察や、また、トランスを構成するパンケーキに見られる放電痕の原因の考察
が、トランスの完全解体による点検、修理の過程で行われ、[1] にまとめてある。
　今後の定期検査では、高周波トランスの解体による点検を追加し、昇圧試験では、プレー
ト電流が安定であることも合否判定基準に加えていくこととした。

4.　若狭湾エネルギー研究センターをとりまく状況の変化

　2005 年、福井県が「エネルギー研究拠点化推進計画」を打ち出す。その中で、2009 年

テーマ別運転時間（総運転時間4340時間）

8.3%

28.9%

2.7%

2.6%

4.9%

0.2%

3.3%

2.7%
7.4%

16.7%

1.0%

5.7%

3.1%

10.7%
1.9% conditioning

医療

医療コース開発

医療開発

u-beam/PIXE

PIXE in Air

channeling/RBS

ERDA

分析技術開発

イオン注入、材料照射

放射線化学

放射線生物学

品種改良

シンクロトロン開発

タンデム開発

核種・エネルギー別運転時間（総運転時間4340時間）

8.3%

1.5%

15.3%

0.8%

0.7%

7.1%

2.0%

47.9%

8.6% 0.4%

1.3%

1.6%

0.5%0.4%

3.5%

conditioning

H+ 1.7MeV

H+ 2.5MeV

H+ 2.8MeV

H+ 3MeV

H+ 3.4MeV

H+ 8MeV

H+ 10MeV tandem

He2+ 2-5MeV

He2+ 15MeV

C2+ 4MeV

C3+ 10MeV

C4+ 25MeV tandem

H+ 10MeV synchrotoron

injection

C4+ 25MeV synchrotoron

injection

図　２００６年度タンデム高圧運転時間
運転時間は 4340時間であった。左は加速核種、エネルギー別にまとめたもの、右は利用テーマごとにまとめた
ものである。実験や医療に用いた時間は実際の利用時間の前の立ち上げ，待機時間も含んでいる。コンディショ
ニング時間はスケジュールされた実験利用以外の時間で，マシンの調整や電圧コンディショニングを行った時間

である。
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度より、「陽子線がん治療を中心としたがんの研究治療施設の整備」を行うことがうたわれ
ている。現在、若狭湾エネルギー研究センター加速器施設において主要なテーマとなってい
る陽子線がん治療研究は、この計画により、終了することになる。
　また、「拠点化計画」の中で、若狭湾エネルギー研究センターの役割として、2005年度より、
「県内企業の製品化を目指した研究開発」、「県内外の企業や大学への施設設備の開放」など
を担い、行うこととされている。
　「実」を生み出すことに直結する研究が重要視されるのは昨今の風潮ではあるが、現在、
タンデム加速器を用いた実験では、イオンビーム分析や、放射線損傷の研究が軌道に乗って
きており、今後もこのテーマは維持しかつ、あらたな分析手法やシミュレーション手法の開
発を行っていくことは重要なテーマであると考える。
　「製品化」に関しては、現在、生物、農業分野での応用がもっともその目的に近く、実際、
種苗改良において製品化されたものもある。タンデムビームやシンクロトロンビームを用い
る生物、農業研究はひとつのテーマになりうる。
　一方で、文部科学省が 2007年度より進める粒子線がん治療の専門人材育成プログラムの
実施機関に選定されており、施設を使った現場実務研修を通じ、医師や放射線技師、医学物
理士の養成に５年間取り組むこととなっている。
　しばらくは、軸足も定まらない状況が続きそうではあるが、新たなテーマ開拓、それにと
もなう、施設の見直しは必要となる。

5.　まとめ

　タンデム加速器からのビームを用いたイオンビーム分析、損傷シミュレーション、また医
療や生物照射などのためにシンクロトロンへビームを入射するなど、タンデム加速器の運転
は順調に行われていたが、高周波発振系の故障により、一部利用のキャンセル、定期検査の
前倒しなど、計画変更を余儀なくされた。この故障の経験から、定期検査項目の見直しも検
討された。
　タンデム加速器の利用方法は現在、ほぼ確定し、運転方法も確立しつつある。しかし、県
や国の計画により、将来の研究テーマは流動的である。あらたなテーマを開拓し、必要な施
設整備、運転方法や実験手法の開発を検討、実施にうつすことが急がれる。

参考文献
[1]　霜田 et al, somewhere in these proceedings.
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T.Nakamura, E.Niu,H.Oda,A. Ikeda,M.Minami,H.Takahashi,M.Adachi, L. Pals,A.Gottdang, andN.Suya (2000)The

HVEETandetronAMSsystematNagoyaUniversity.���������������������������������������,B172,52-57.

Nakamura, Toshio, EtsukoNiu,HirotakaOda,Akiko Ikeda,MasayoMinami, TomokoOhta andTakefumiOda (2004)High
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Cmeasurementwith theHVEETandetronAMSsystematNagoyaUniversity.���������������������������
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Fig. 1.  KUMS 1.7 MV tandem accelerator system. 
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Fig. 1.  KUMS 1.7 MV tandem accelerator system. 
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Recent Developments and 
New Applications of  

NEC Ion Beam Systems 

G.A. Norton 
National Electrostatics Corp. 
Middleton, Wisconsin U.S.A. 

Last year a multi year development to improve the beam quality of the multi 
cathode SNICS source was completed by a group lead by Dr. John Southon at 
the University of California-Irvine.  This is one of several new developments 
related to Accelerator Mass Spectrometry systems.  This talk will discuss new 
technical developments of the NEC AMS systems and other ion beam 
systems.  Also, new applications in the area of pharmaceutical development 
will be presented. 

The market for new Pelletron accelerator systems continues to be very strong.  There are now 
NEC ion beam systems in 29 countries for a wide variety of applications.  In addition, 27 of the 
older tandem accelerator models, EN, FN, MP, and ESTU, are now using the Pelletron charging 
system.   

To meet these demands, there have been significant developments in NEC ion beam systems 
for Accelerator Mass Spectrometry (AMS), new developments in the NEC Multi Cathode 
Source of Negative Ions by Cesium Sputtering (MC-SNICS), and new developments related to 
material analysis. 

AMS Systems - At the present time, the largest demand for accelerator systems is in the area 
of Accelerator Mass Spectrometry (AMS).  This is illustrated by the fact that NEC has now 
shipped more than 500,000 cathode holders for AMS samples.  These cathode holders are in 
use for sixty MC-SNICS sources throughout the world.  There are about 14 general purpose 
Pelletron systems being used for AMS for a significant amount of the beam time available.  In 
addition, NEC has built 27 dedicated AMS systems.  All of this is in addition to AMS systems by 
other manufacturers.  Clearly, AMS is a very strong field. 

A significant number of these systems, about 18, are dedicated to carbon AMS only for the 
measurement of 14C/12C.  These systems are based both on the standard tandem configuration 
and the new Single Stage configuration (1,2).  Figure 1 shows a typical compact carbon AMS 
system based on a 500 kV tandem Pelletron.  There are now 10 of these systems in operation 
throughout the world.  Figure 2 shows a typical, dual ion source Single Stage AMS system 
during construction.  This system is very similar to the tandem configuration except that there is 
no acceleration after the negative ion stripper.  The stripper, high energy analysis, and detector 
system are all located on a 250 kV open air deck.  There are now six of these systems in 
operation and an additional two in manufacture for shipment in late 2007 and early 2008. 
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The performance of these systems is as good or better than the older higher voltage AMS 
systems.  The precision has been measured to much better than 3 per mil.  Backgrounds are 
routinely better than 55,000 years.  In addition, the group at University of California - Irvine  (3) 
has demonstrated a background of better than 75,000 years by using specially prepared Ceylon 
graphite in their compact tandem AMS system.  The same experiment has not been done for 
the Single Stage AMS system. 

AMS Pharmaceutical Application  - There are a large number of applications for AMS.  One of
the fastest growing is in the area of pharmaceutical research.  About seven of the carbon AMS 
systems that NEC has shipped are being used entirely for biological applications.   

Specifically, AMS is being used in the field of pharmacokinetics which is the study of the life 
cycle of a drug or nutrient in the body.  In this application, 14C is added to the drug or nutrient to 
be studied, which is given orally or injected into a human volunteer.  Then, the amount of 14C
present in the blood plasma, urine and feces is precisely measured.  AMS is far more sensitive 
and precise than any other isotopic analysis technique.  This provides some of the most basic 
information required for drug development.  No other technique can provide information 
concerning the time a drug or nutrient resides in the body to the same sensitivity as AMS.  In 
addition, AMS can identify metabolites formed by the body from the nutrient or drug that are not 
observable by any other technique.   

A B

C

D

E

F

GH

Fig. 1. Compact, carbon AMS system
based on the 500 kV tandem
Pelletron equipped with the 40
sample MC-SNICS followed by 90°
magnet with a biased chamber for
sequential injection.  The high energy
analysis magnet has a wide exit pole
to allow the measurement of 12C and
13C.  The 14C beam is further
analyzed by the 90° electrostatic
spherical analyzer before the solid
state detector. 

Fig. 2. Single Stage carbon AMS system with
dual 134 sample MC-SNICS (A) followed the
+45° electrostatic spherical analyzer (B) before
the 90° magnet (C) with a biased chamber for
sequential injection into the acceleration tube
(D) to the stripper (E) on the 250 kV deck.  The
high energy 90° analysis magnet (F) is
immediately after the stripper and is followed
by the off-set Faraday cups (G) for 12C and 13C
beam current measurement.  The 14C beam is
analyzed by the 90° electrostatic spherical
detector (H) before the solid state detector (I).
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This application requires rapid throughput of AMS samples.  During on-site acceptance tests, 
NEC analyzed 2000 modern carbon samples to within 2% precision within 5 days on a tandem 
Pelletron AMS system equipped with a 134 sample MC-SNICS. 

AMS MC-SNICS Development - A group comprised of personnel from the University of 
California at Irvine, Woods Hole Oceanographic Institute, and The University of Arizona, 
headed by Dr. John Southon has investigated and performed improvements to the NEC MC-
SNICS source (3,4).  NEC has been working with this group to improve the standard design and 
to provide an upgrade program for existing MC-SNICS in the field. 

The single most important change to the source is replacement of the conical ionizer with a 
spherical ionizer and the removal of the cesium focus lens which is replaced by an immersion 
lens.  In addition, the heated cesium feedline has been replaced by a vacuum insulated feedline.  
Power supplies for Cs focus and the Cs line heater have been eliminated.  There are many 
other smaller changes such as a redesign to the extractor lens assembly to increase vacuum 
conductance and a new support system using rails to make routine ion source service much 
easier (figure 3).   

The result has been a significant increase in negative ion beam current with much better 
emittance.  Dr. Southon reports injecting 150 µA of C-.  For modern carbon, he reports the 
measurement of 40 samples within 2 to 3 per mil within 24 hours (3).  Dr. Baoxi Han has 
reported a calculated emittance of 40 pi mm mr at  55 keV (5). 

This new source configuration is now the standard for all new MC-SNICS.  The first system 
equipped with this configuration is the Single Stage AMS system presently in use at the 
Australian National University.  During on-site tests, precisions of better than 2 per mil were 
measured using an injected beam current of about 40 µA.  The time to reach this precision 
using the standard, OXI, was about 70 minutes.  The time to reach 5 per mil precision is about 
12 minutes.  The background was measured at 57,800 years using Alfa Aesar graphite. 

RBS Development - There is still strong interest in basic materials analysis systems.  There
are now almost 40 Pelletron systems equipped with RBS analysis end stations.  The most 
recent system to be accepted on-site is at the State University of New York at Geneseo in the 
U.S.  This model RC43 analysis end station is equipped with a quadrupole quadruplet (6) to 
provide ion beams from 2 mm to 20 microns in diameter (figure 4). 

D B

C

A

Fig. 3. Forty (40) sample
multi-cathode source of
negative ions by Cs sputtering
(40 MC-SNICS).  A. Cs oven
with vacuum insulated feed
line. B. Isolation valve for fast
cathode wheel change.  C.
Pneumatic cathode indexing
system D. Extractor - gap lens
assembly. 
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NEC is also developing a high resolution RBS system.  This system is presently in manufacture.  
It will be equipped with a 90° magnet on one port of the model RC43 analysis end station.  It is 
equipped with a micro channel plate.  This high resolution detector system is designed to be 
used with relatively low energy ion beams, 0.5 to 1 MeV He+ beams.  The first measurements 
are expected to be performed before the end of 2007 (figure 5).   

ECR Source in 3 MV Single Ended Pelletron - The group at the JAEA 20UR tandem has 
shown that an ECR source can be successfully installed in the terminal of an electrostatic 
accelerator. NEC has built a 3 MV Single ended Pelletron with an ECR source in the terminal.  
This system is presently onsite at Commissariat A L'Energie Atomique (CEA) in Saclay, France.  
This system is designed to produce high charge states for argon, neon, krypton, xeon, and 
metallic ions such as iron and nickel.  This is a four chain system with three turbo molecular 
pumps on a Nanogan source (7) in the high voltage terminal.  On site at CEA, preliminary beam 
testing obtained 70A of He++, 2.0A of O+6, 0.10A of Ar+11, 0.25A of Fe+11, 0.27A of Ni+9,
and 2.75A of Xe+10.

Other Projects - At the present time, a 5 MV tandem Pelletron is presently in manufacture.  
This is a highly versatile system that initially will be equipped for materials analysis.  It is to be 
installed at the National Centre for Physics at Quad-i-Azam University in Islamabad, Pakistan. 

An open air 400 kV ion implantation system was recently shipped to the Michigan Ion Beam 
Laboratory at the University of Michigan in the U.S.  It is equipped with the Danfysik 921A 
source.  Although capable of very high currents, this system has a specification limited to about 
100 µA.  For Ar+, 440 µA were produced at 400 keV. 

Another open air deck was recently shipped to the Oak Ridge National Laboratory for use in 
their High Power Target Laboratory (8).  This deck is rated at 250 kV and is about 6 m by 4 m.  
It is equipped with two 50 kVA generators.  This is the instrumenation deck and is the third of 
three decks.  The first two, shipped earlier,  are for the ion source and the beamline.  This is part 

Electrostatic 
Quadrupole 
Quadruplet 

Fig. 4. Model RC43 analysis end station
equipped with the electrostatic quadrupole
quadruplet lens in the collimator position.
Primary application is micro RBS with 20
micron diameter He+ beams. 

Fig. 5. High resolution microchannel
plate detector on the RC43 analysis end
station. 
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of the ORNL radioactive ion beam ion source research project. 

Conclusion - Inquiries for Pelletron systems for a wide variety of applications continue to be 
strong.  It is clear that AMS will continue to be the dominant application for accelerator use for 
some time.  However, it is also clear that new applications will continue to develop that will 
require MeV ion beams.   
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5. 口頭発表 : 応用 １



� 1� �����������������100�m��������

����������������������

�������������������������������������������

������������� Silicon Surface Barrier Detector �SSD������������

��������������������� 100 �m����������

�������������������������������������������

� NRA ���������������������������������������

���������������������� 15N�1H�12C������������

6.385MeV 15N ������������������������� 4.43MeV �������

������������ 1.8keV ���������������������������

��������������� 4,5)�� 1 ������������������������

��

��������������� 1.8 mm��� 3.0 mm �����������������

�������������������������������������������

����������������������������200 �m������ 1 mm ���

��������������� a) 7 mrad�b) 76 mrad�c) 160mrad ����

� 2� ������������������������������
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マイクロビームを用いた高分解能Ｘ線イメージング装置の開発
東京工業大学 原子炉工学研究所

長谷川 純，柴 茂樹，福田 一志，小栗 慶之

はじめに
Ｘ線造影において造影元素のＫ吸収端エネルギーよりわずかに高いエネルギーをもつ単色Ｘ線を光

源として用いると，造影剤に効率的にＸ線を吸収させることができ，従来よりも高コントラストな造
影が可能になる．また，単色Ｘ線源は造影に寄与しない余分な波長成分を含まないことから，造影時
の被ばくも最小限に抑えることができる．これらの利点から，大型放射光施設などから得られる単色
Ｘ線を用いた毛細血管などの高コントラスト造影試験が行われている[1-3]．一方，我々は陽子線励起
Ｘ線の高い単色性に注目し，静電イオン加速器による準単色Ｘ線の発生とそれを用いた高コントラス
ト造影の原理実証実験をこれまで行ってきた[4]．最近では，7 MeVの陽子線を La標的に照射し，ヨウ
素のＫ吸収端よりエネルギーがわずかに高い準単色のＸ線を発生し，エネルギーサブトラクション法
を併用することで，ファントム内の模擬血管に充填されたヨウ素造影剤の高コントラスト造影に成功
した[5]．
毛細血管などの数十ミクロンかそれ以下のサイズの被写体の造影においては，光源のサイズが問題

となる．陽子線励起Ｘ線を用いた造影の場合，光源サイズは陽子ビームのスポットサイズで決まるた
め，高分解能を得るにはマイクロビームを用いる必要がある．我々は既存のマイクロビーム照射施設
を利用して，高分解能・高コントラストＸ線造影の原理実証実験を行い，マイクロビームの使用が有
効であることを示した[4]．
近年， PET薄膜上にあけられた内径 100 nm のキャピラリーにより低エネルギー（~keV）の多価イ

オンが高効率で輸送されることが報告されている[6]．ビーム軸に対してキャピラリー軸が傾いた状態
でも高い出口電流が得られることから，その輸送には帯電したキャピラリー内壁が作る静電場による
ガイド効果が強く影響していると考えられている．一方， MeV クラスのエネルギー領域においても，
先端径をミクロンからサブミクロンに絞ったガラスキャピラリーによりイオンが集束される効果があ
ることが根引らにより報告された[7]．我々は，安価でコンパクトなマイクロビーム生成方法として，
ガラスキャピラリーによるイオン集束法を採用し，これをミクロンサイズの被写体の高コントラスト
造影に応用することを目指して現在研究を行っている．
Ｘ線イメージングでは，露光時間を短くするためにＸ線強度はなるべく大きい方が良い．Ｘ線の発

生量はマイクロビームの電流量に比例することから，キャピラリーへの入射電流量とキャピラリー内
でのイオンの輸送効率をいか大きくできるかが重要となる．特に，輸送効率はキャピラリーの出口径，
長さ，形状に依存すると考えられるが，これらについてはまだ系統的なデータがほとんど得られてい
ない．また， MeVクラスの高エネルギーイオンのキャピラリー中での輸送メカニズムについても，壁
面での小角散乱が支配的であると考えられているが，詳しいことはまだ明らかになっていない．
本報告では，まず，東工大タンデム加速器施設に新たに設置されたマイクロビーム発生装置につい

て紹介し，ビーム輸送効率などの基礎データ取得のために行った測定について述べる．マイクロ陽子
ビームを用いた準単色Ｘ線の発生と，それを用いた拡大撮影試験についても報告する．最後に，イメ
ージングプレートを用いてマイクロビーム断面の強度プロファイルを拡大観測した最近の結果につい
て報告する．

マイクロビーム発生装置
図１に東工大タンデム加速器施設に

新設したマイクロビーム発生装置の概
略図を示す．内径 0.8 mm，外径 2 mm

のホウ珪酸ガラスの細管をプーラーに
より引き伸ばし，先端径を 10-60 �mに
絞った長さ 50 �m 程度のテーパー状ガ
ラスキャピラリーを製作した．これを
ステンレス製のホルダーに装着し，ビ
ームラインに設置した．キャピラリー 図１：マイクロビーム発生装置概略図．
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ホルダーの上流側を O リングで支える構造とし，そこを支点にホルダーの下流側を小型のアクチュエ
ーターで上下，左右に動かすことにより，ビーム軸に対するキャピラリー軸の傾きを遠隔制御した．
アクチュエーターの位置決め精度は 0.01 �mであり，これは角度にすると約 0.3 mradに相当する．
キャピラリーホルダーは周囲の真空容器と電気的に絶縁されており，ホルダー自体をファラデーカ

ップとして用いることで，キャピラリーへ入射するビーム電流量を測定することができる．ホルダー
直前には �2 mmのアパーチャーが置かれている．実験では，ホルダーで検出されるビーム電流が最大
になるように上流のビーム光学系を調整した後に，さらにアクチュエーターによりキャピラリーの傾
き角度を変えながら，マイクロビーム電流が最大になるように微調整を行った．

ビーム輸送効率の測定
ビーム輸送効率のキャピラリー角度依存性を調べるため

に，キャピラリー出口の約 3cm下流にファラデーカップを配
置し，キャピラリー出口からのビーム電流を測定した．キャ
ピラリーへの入射電流量 Iinの見積もりには，以下の式を用い
た．

Iin = (S2 /S1)(IFC1 + IFC2)

ここで，S1 はキャピラリーホルダー直前のアパーチャー
(�2 mm)の断面積，S2はキャピラリー入口(�0.8 mm)の断面積，
IFC1はホルダーでのビーム電流量，IFC2はキャピラリー下流の
ファラデーカップでのビーム電流量である．キャピラリーか
ら出るビーム電流量 Ioutを IFC2に等しいとすると，ビーム輸
送率 � = Iout/Iinは次式で計算できる．

� =
I
FC2

(S
2
/S
1
)(I

FC1
+ I

FC2
)

2 MeV の陽子ビームを先端径 63 �m のキャピラリーへ入射した際のビーム輸送率の測定結果を図２
に示す．このとき IFC1が約 100 nA 程度になるようにビームを調整した．ビーム電流量のふらつきに起
因する誤差をなるべく小さくするために，ビーム電流を 10秒間測定しその平均値を用いた．ビーム輸
送効率はピークで約 2%であり，キャピラリーの入口径と出口径の比(~0.6%)に比べておよそ 3~4 倍の
輸送効率が得られた．このことは，テーパー状キャピラリーによる MeV陽子の輸送において何らかの
集束効果が働いていることを示している．キャピラリー軸を，最も出口電流が得られた場合に対し約
0.3度以上傾けると，出口電流は急速に減少することが分かった．このことから集束効果によるマイク
ロビーム電流値の増大は見られたものの，keV 領域の低エネルギーイオンの輸送の場合に比べ，その
効果はかなり小さいことが分かった．

マイクロ陽子ビームのエネルギースペクトルの測定
キャピラリーを通過した陽子をポリ塩化ビニルデン薄膜（厚さ 10 �m）を通して大気中に取り出し，

薄膜から約 12 mm下流でシリコン半導体検出器により，そのエネルギースペクトルを測定した．この
ときのキャピラリーの出口径は 17 �mであった．シリコン半導体検出器の前面には，遮光膜として厚
さ 4.4 �mの炭素膜を貼った．検出器は前方 0°と 45°に配置し，陽子のエネルギーが 2, 2.5, 3 MeVの場

In
te

n
s
it
y
 (

n
o
rm

a
liz

e
d
)

Energy (arb. unit)

2 MeV 2.5 MeV

3 MeV

Incident proton energy SSD: 0º

In
te

n
s
it
y
 (

n
o

rm
a

liz
e

d
)

Energy (arb. unit)

2 MeV

2.5 MeV

3 MeV

Incident proton energy SSBD: 45º

図３：キャピラリー通過後の陽子のエネルギースペクトル．左：前方 0°，右：前方 45°．
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図２：ビーム輸送効率のキャピラリー傾き角依
存性．キャピラリー出口径 63 �m
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合についてそれぞれ測定を行った．その結果を図３に示す．
前方 0°に配置した検出器では，2 MeVおよび 2.5 MeV の場合に鋭いピークが観測された．これらの

ピークの位置および幅は，ポリ塩化ビニルデン薄膜，大気，炭素膜を通過したことによるエネルギー
損失とストラグリングを考慮した TRIM の計算とよく一致した．したがって，陽子の大半は，ほとん
どエネルギー損失することなくキャピラリーを通過してきたと考えられる．一方，ピークの左側に低
エネルギーのテールがあるが，これは陽子がキャピラリー内壁での多数回の散乱によってエネルギー
を失ったり，キャピラリー先端付近のガラス壁（~10 �m）を貫通したことによるものと考えられる．
エネルギーを 3 MeVに上げると，鋭いピークがずっと小さくなり，低エネルギー成分が支配的になっ
た．これは，キャピラリーのガラス壁を突き抜けた成分がほとんどになったためだと考えられる（3 MeV

陽子のホウ珪酸ガラス中での飛程は約 70 �m）．前方 45°に配置した検出器では，ピークの幅が広がり，
低エネルギー成分の割合がかなり増えた結果となった．これは，キャピラリー内部で比較的大きな角
度の散乱を受け大きくエネルギー損失した陽子や，ガラスの側壁を貫通した陽子が主に検出されたた
めであることを示唆している．

感熱紙によるビーム照射スポット径の測定
Ｘ線透過撮影を行う前に，キャピラリーから出た 2 MeV

陽子ビームのスポット径の測定を行った．Ｘ線発生用の薄
膜標的の代わりに感熱紙を置き，約 60 分間マイクロ陽子
ビームを照射した．感熱紙上の痕跡を光学顕微鏡で拡大観
察した．出口径 66 �mのキャピラリーを使った場合のスポ
ット像を図４に示す．中心の濃い部分と周辺の比較的色の
薄い部分から構成されているのは興味深い．これはマイク
ロビームが大きく分けて二つの成分から構成されている
ことを示唆している．同様に 17 �m，30 �m のキャピラリ
ーを用いて測定した結果，キャピラリー出口径とほぼ同じ
径のスポットが得られることが分かった．このことから，
キャピラリー出口径を変えることで任意にマイクロビー
ム径を制御できることが分かった．

マイクロ陽子ビーム励起Ｘ線を用いた拡大撮影試験 
ガラスキャピラリー（�25 �m）により得られたマイクロ陽子ビームを用いて実際にイメージングの

試験を行った．図５にあるようにキャピラリー直後に Cu の薄膜を配置した．薄膜厚さは 2 MeV 陽子
の飛程の 2倍程度になるようにした．Cu薄膜の裏面から出るＸ線を用いてイメージングプレート上に
撮像した．また，CdTe検出器により発生したＸ線のエネルギースペクトルを同時にモニターした．被
写体には，豆電球のフィラメントを用い，拡大率を 10倍とした．撮影結果を図６に示す．フィラメン
トのニクロム線の径が約 20 �m であり，その像がはっきりと確認できることから，20 �m 程度の空間
分解能は得られていることが分かった（図６の円内）．このことは，キャピラリー出口径と同程度の光
源サイズが得られていることを示している．現時点では図６のイメージングに約 1 時間程度かかって

図５：Ｘ線イメージング実験配置．

図４：感熱紙上のマイクロビームスポット痕.

キャピラリー出口径 66 �m．

図６：豆電球フィラメント拡大撮影像．キャピラリー
出口径 25 �m，拡大率 10倍，撮影時間 1 h．
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いる．露光時間短縮のためには，マイクロビームの電
流量をさらに増やす必要がある．

マイクロビーム強度プロファイルの観測
キャピラリー出口の約 3 m下流に IPを配置し，マイ

クロビームの断面の強度プロファイルを観測した．IP

上に記録されたビーム強度プロファイルを図７に示す．
キャピラリーから出たマイクロビームの指向性は高く，
約 3 m 下流でもそのビームスポットサイズは約 10 mm

であった．これは角度にすると，約 3.3 mrad に相当す
る．キャピラリー入口でキャピラリー中心軸に対し
3.3 mrad の角度を持って入射した陽子はキャピラリー
中（長さ約 50 mm）を進むうちに，中心軸から約 160 �m

にずれる計算になり，これは出口径の 25 �m よりずっ
と大きい．このことは，内壁で少なくとも 1 回以上散乱を受けて輸送されてきた陽子がかなりの割合
でいることを示している．一方，ビームスポット像をよく見るとそのエッジが円形にシャープに切り
取られている様子が分かる．また，スポット内のビーム強度分布は上流の入射光学系に強く依存する
ことも分かった．これらのことは，キャピラリー内部で受けた散乱の回数が比較的少ない陽子がマイ
クロビームの主成分になっていることを示唆している．ビームスポット上の各位置で SSD により測定
した陽子のエネルギースペクトルは入射時のエネルギーを持つ陽子が支配的であり，このことも上記
を裏付けている．IPは MeV陽子に対して非常に感度が高く，ビームの詳細な強度プロファイルを観測
するのに適している．入射光学系がきちんと定義された状況下で，キャピラリー出口径や形状などに
対する強度プロファイルの依存性を調べることで，キャピラリー内での MeV陽子の輸送について新た
な知見が得られるのではないかと期待している．

まとめと今後の課題
東工大タンデム加速器施設にテーパーガラスキャピラリーを用いたマイクロ陽子ビーム発生装置を

新たに設置し，キャピラリー中の MeV陽子の輸送効率のキャピラリー傾き角度依存性や，マイクロ陽
子ビームのエネルギースペクトル，スポット径といった基礎データを取得した．また，マイクロ陽子
ビームを Cu薄膜標的に入射し，発生した準単色のＸ線を用いてＸ線イメージング試験を行った．その
結果，キャピラリー出口径に相当する空間分解能での拡大造影が可能であるが，露光時間の短縮のた
めにはマイクロビームのさらなる大電流化が必要なことが分かった．今後は，ビーム入射光学系の最
適化による入射電流量の増大を図りつつ，キャピラリー出口径や形状を変えながら系統的にデータを
蓄積することにより，キャピラリー中での陽子の輸送効率に関わる要因を明らかにし，輸送効率の一
層の向上を目指していく予定である．
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[1] R. Lewis, Phys. Med. Biol., 42, 1213 (1997). 

[2] K. Umetani, et al., J. Synchrotron Rad., 5 (1998) 1130. 

[3] H. Mori, et al., Radiology, 201, 173 (1996). 

[4] S. Iwatani, J. Kaneko, J. Hasegawa, H. Fukuda, R. He, Y. Saitoh, T. Sakai, M. Ogawa, Y. Oguri, Sci. 

Technol. Adv. Mat. 5 597 (2004). 

[5] Y. Oguri, J. Hasegawa, M. Ogawa, K. Kaneko, K. Sasa, Int. J. PIXE (to be published). 

[6] N. Stolterfoht, J.-H. Bremer, V. Hoffmann, R. Hellhammer, D. Fink, A. Petrov, and B. Sulik, Phys. Rev. 

Lett., 88, 133201 (2002). 

[7] T. Nebiki, T. Yamamoto, T. Narusawa, M. B. H. Breese, E. J. Teo, and F. Watt, J. Vac. Sci. Technol. A 21,

1671 (2003). 

10�mm

図７： IP 上に記録されたビームスポットの強度分
布．キャピラリー出口径 25 �m．
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3MVタンデム加速器を用いた核融合プラズマ計測 
 
井戸 毅、清水昭博、西浦正樹、加藤眞治、中野治久、横田光弘、西澤章光、 

濱田泰司、LHD実験グループ 
自然科学研究機構 核融合科学研究所 

  

1 はじめに 
核融合科学研究所では将来の核融合発電を目指し、磁場によるプラズマ閉じ込め装置であ

る大型ヘリカル装置（Large Helical Device : LHD）を建設し、その閉じ込め特性の研究を

進めている。近年の研究の進展により、プラズマ内部に自発的に形成される電場及び電場の

勾配がプラズマ閉じ込め性能に大きな影響を与えることが明らかになりつつある。われわれ

のグループでは、１億度に及ぶ核融合実験プラズマの内部に形成される電場を計測するため

に３MV タンデム加速器を用いた重イオンビームプローブ（Heavy Ion Beam Probe : HIBP）

と呼ばれる計測装置を開発している[ 1]。本稿において計測装置の概要とそれらによって得
られた実験データの紹介を行う。さらに現時点でのハードウェア上の問題点を示す。 

 

2 LHD用 HIBP装置 
LHD用 HIBPの概略図を図 1に示す。この装置では、最大 6MeVまで加速した金の 1価の正イ

オン(Au+)をプラズマ中に入射し、プラズマ内部でイオン化して生成された 2 価イオン(Au2+)

を取り出し、その入射ビームと検出ビームの運動エネルギーの差からイオン化点でのプラズ

マ電位を測定する。また、検出電流値の変動はターゲットとなるプラズマ密度の揺らぎ反映

するため、プラズマ密度揺動同時に

測定することができる。HIBP の長所

の一つは、高時間分解能で観測する

ことができるということである。信

号は１マイクロ秒のサンプリングで

計測することが可能であり、プラズ

マの閉じ込め性能を左右している乱

流を原理的に計測することができる。 

イオン源にはプラズマスパッター

型（BLAKE型）イオン源を用いている

[ 2]。現時点で約 15マイクロ Aの Au-

をタンデム加速器に入射し、1マイク

ロ A程度の Au+を取り出し計測に使用

している。 

プラズマ閉じ込め装置 LHD は強力

な磁場を用いているため、その漏れ

磁場も大きい。加速器内部における

ビーム軌道に対する漏れ磁場の影響

を低減するために、加速器は LHD か

ら離れた位置に設置されている。ま

た逆にビームライン中に磁場を発生

させるとプラズマ閉じ込め磁場に対

して誤差磁場になる可能性があるた

め、加速器下流側のビーム輸送系機

器はすべて静電的な機器で構成され

ている。 

図 1 LHD用 HIBP概略図。図右上に LHDの垂直断面図
を示す。LHDプラズマは主半径約 3.9m, 小半径約 0.6m
のドーナツ型をしている。イオン源及び加速器は地下室に
設置されており、LHD下部ポートより Au+ビームを入射
し、水平ポートから Au2+ビームを取り出しエネルギー分析
を行う。 
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ビームのエネルギーは我々のグループで新たに製作した 2対の平行平板電極よりなるタン

デム型静電エネルギー分析器[ 3]を用いている。通常使用されている 30度入射型エネルギー

分析器では MeV級のイオンに対して数 100kVの正極電圧が必要であるが、タンデム型エネル

ギー分析器を用いることにより 100kV程度の電圧で分析が可能となっている。このことが分

析器の安全で安定した動作、エージング時間の低減に寄与している。 

ビームエネルギー、磁場強度、入射角度が決まれば検出可能なビームの軌道が一意に決ま

るため、観測位置は一点に決まる。実験中には図 1⑬、⑭にある八重極偏向器を用いて入射
角度を変えることにより、観測位置を選択する。これにより電位分布の観測が可能である。 

 

 

3 観測結果 
2006 年度の実験によってプラズマ閉

じ込め性能の変化と電位の勾配（電場）

が関係していることを示す実験結果が

得られた（図 2）。図 2左にビームの入
射角度を掃引したときに観測できる領

域を示している。右図に、通常のプラズ

マ閉じ込め状態から閉じ込め改善状態

に至った時の電位分布の変化量を示す。

Z = 0.3 ~ 0.35mあたりに電位分布の屈
曲が見られ、この領域で電場が変化して

いることが分かる。この電場の勾配がプ

ラズマの閉じ込め改善と密接に関連し

ている可能性が高く、因果関係を含め今

後議論が進むことが期待できる。 

また、同様の実験において観測位置を

図 3  プラズマ中の電位の振動現象。上：電位信号。下：
検出ビーム強度（プラズマ密度の揺らぎを反映する）。

加速電圧は 0.75MV。 

図 2  左：プラズマ断面と HIBPにより観測できる領域（白抜き丸）。右：HIBPにより観測された
電位分布の変化量。横軸は観測位置を左図に示す Zで表し、縦軸は通常の閉じ込め状態から閉じ込め
改善状態になった時の電位の変化量を示す。 
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固定してプラズマの電位の時間変化を観測した例を図 3に示す。このように、プラズマ中で
間欠的に発生する時定数 100マイクロ秒程度の揺らぎが観測された。プラズマの動的挙動の

物理モデルとの比較を進めている。 

 

 

4 装置の改善と問題点 
プラズマ閉じ込めの物理を理解する

には更なる S/N比の向上が必要であり、

イオン源の高出力化、タンデム加速器

内ガスセルの改善、検出器の改良を進

めている。ガスセルに関してはこれま

で問題になっていた SF6 の微少リーク

箇所が特定できたため、ビームライン

内(加速器出口)の真空度を 1.3x10-5 Pa

から 2.6x10-6Pa まで改善できた。これ

による１価イオンの出力電流、エネル

ギー広がりの改善による輸送効率の改

善の効果等を調べる予定である。 

また、対策が必要な問題点として、外

部機器動作時に加速電圧が変動してしまうという問題がある。プラズマの加熱のためにジャ

イロトロンを用いてマイクロ波（82.7GHz, 84GHz, 168GHz）を入射しているが、ジャイロト

ロン発振時にタンデム加速器の加速電圧が 0.3%程度（加速電圧 2.6MVに対して 8kV程度）変

動する（図 4）。これによるビームエネルギーの変動のため、ビームがビームラインを通過
できず、計測が行えない事態が発生している。加速電圧変動の原因は、ジャイロトロン運転

時に発生する商用 200V系統の電圧降下に伴い、加速器用発振器のプレート電圧が変動してい

ることによると考えられる。現在、原因の特定・検証作業と対策方法の検討を進めている。 

 

 

5 まとめ 
3MV タンデム加速器を用いて磁場閉じ込め核融合実験装置のためのプラズマ電位計測装置

の開発を行い、電位計測を行った。これによりプラズマ閉じ込めと密接に関連していると考

えられる電位分布の変化が観測された。また同時に、数 100マイクロ秒の時定数を持つ電位

の揺らぎ現象も測定することができた。 

現時点ではハードウェア上の問題のため適用可能条件が制限されている。特に外部機器に

よる商用電源電圧降下に伴う加速電圧の変動は深刻で、今後これを解決することが重要な課

題である。 

 

 

 

参考文献 

[ 1 ] T. Ido, et al., Rev. Sci. Instrum.,10F523, 77 (2006) 
[ 2 ] M. Nishiura et al., Rev. Sci. Instrum. 77, 03A537 (2006) 
[ 3 ] Y. Hamada, et al., Rev. Sci. Instrum., 2020, 68 (1997) 

 

 

図 4 外部機器(ジャイロトロン)動作時の加速電圧の
変動 (V0)。加速電圧は 2.635MV。 
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�������������� PIXE ����

��������������

���� 1�Sureerat Thomyasirigul2����� 2����� 2

1 ������� �������������
2 ������� ��������

1.����

��� 1.6MV ������������(NEC ���5SDH2 �)������������

����� PIXE(Particle Induced X-ray Emission)������������������

��

����������������������������������������

���������������������������������������������

����������� 100�1000 ���������������������������

�������������������������������������������

��������������������[1]��������������������

PIXE ����������������

2.��

����� Cr���� Cr���� PIXE ������������Whatman DE81 �����

���������� P81 ����������������������

���������������������

���������������������������������

3.����

������������������ Cr
�OH� 2

����������������

����� CrO4
2�������������

��������������������

������������Whatman-P81 
Cation Exchanger � ���������

�Whatman-DE81 Anion Exchanger����

��

� 1��� Prefilter:�� 0.45µm 
�� DE81:�� 22mm��� 0.200mm 
�������=1.7µeq/cm2
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����������������������

��������������������

������

�������=100ml 
�Cr��������=K2Cr2O7

�[K2Cr2O7]=0.05�0.2mg/l 

������[Cr]=18�71ppb�
�pH=6
�����=1-100ml/min 

� 2���������������

���������Cr����������������������������������

������ 1.7MV ����������������� 2MeV ����������� PIXE

�������������� 1nA����� 10min ���������Si(Li)��������

��������X �������������� 20µm ������������

4.����

���� DE81 ������������������� PIXE ������� 3(a)����S�
Cl�Ca ������������������������ Cr�����[K2Cr2O7]=0.2mg/l

�������������������� 3(b)������� Cr � K��K�������

��

� 3(a)����   � � � 3(b)�Cr��������

���P81 �������������������������� 4 ����
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�������������������� 4(a)����P�Ca �������������

��������� Cr�����[K2Cr2O7]=0.2mg/l �������������������

� 4(b)����Cr������������������������Cr���� Cr�������

������������������

� 4(a)����    � 4(b)����

DE81 �������� Cr�������������������� 5 ���������

���������RBS������������ K������������������

=20-100ml/min ���������������������������<20ml/min ��

������������������� 5����������Cr������������

���������

� 5������ Cr�����������
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�����Limit of Detection�LOD������������

������������������������������������ LOD � 3���=

���������������������������������Cr�����������

=[K2Cr2O7]�0.002mg/l ����[Cr���]��1ppb ������������� 50ppb ����

5.��

Whatman DE81–DEAE ��������������������� 6 ���� Cr
��������������������� PIXE ����������������

DE81 � P81 �������Cr���� Cr���������������������

������������������Cr��������� 1ppb ���������

50ppb �������������������������������������

������

����

[1]��� �������������������� 23 � PIXE ������ 12-1
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������������������������������������������������������������
�������

�������������������������������������������������������������
�����������������������������������������������������������
������ ������������ ���������������������������������������
���� ������������ ������������� ������������ ���������
�������������������������

�����������������������������������������������������������
����������������������������������� ��������������������������
��������������������������������������������������������

�����������������������������������������������������������������
�������� ��� ���� ���������������� �������� ��� ������� ����
������������
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������������������������������������������� ������� ��� �������
������� ��� ���� ���� ������ ��� ���� ��������� ���������� ��������
������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������
������������������������������������������������������������
������������������������������������������������������

������� ��� �������� ��� �������� ��� ������� ��� ����������� ���
�����������������������������������������������������������
������ ���� ������� ���������� ���� �������� ���� �������������
������������������������������������������������������������
��������������������������

�������������������������������������������������������������
�������������� ���� �������� �������� �����������������������
��������������������������

� �� ��������������
����������������������
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������� ����� ������� ������ ������� ����������� �������� �������

������ ���������� �������� ���������� ������ ����������

�������� ���������� ������� ������

��������� ���������� ������� ������������

�������� ����������� �������� �������

�
����� ������ ������ ������ ������� ������ ������� ��������� �����

�
��������� �� �������� ��� ������� �������� ���� ������ ����������� �������� ������������ ������

�������� ������� ��������� �����

�
������� �� ������������ ������ ����������� ������� ������ ������ ��������� �����

���������
�
��� ����������� ������������ �������������� ������������ �� ����� ����������� ���������

������������� ���������� ����� ����

�������� Non-destructive and on-line Li diffusion experiments in Li ionic conductors are

conducted using the short-lived �-emitting radiotracer of
8
Li. The radiotracers produced as an

energetic and pulsed ion beam from TRIAC (Tokai Radioactive Ion Accelerator Complex) are

implanted into a structural defect mediated Li ionic conductor of NaTl-type intermetallic

compounds (�-LiGa and �-LiIn). The experimental time spectra of the yields of �-particles

are compared with simulated results and Li diffusion coefficients in the intermetallic

compounds are extracted with an accuracy of ±10%. The diffusion coefficients obtained for

�-LiGa with Li content of 43-54 at.% at room temperature are discussed in terms of the

interaction between Li-ion and the structural defects in the specimen, compared with the case

of �-LiAl and �-LiIn. The nonlinear Li-content dependency of Li diffusion coefficients for

�-LiGa suggests that the Li diffusion with Li-deficient region is obstructed by the defect

complex composed of vacancies at the Li sites.

������������

Although the conventional radiotracer method for diffusion studies in conjunction with a

serial sectioning technique [1] and the conventional non-destructive radiotracer method [2]

has yielded the most accurate diffusion coefficients, radioactive isotopes for some elements

have not yet been used because of no-availability of radiotracers with adequate lifetimes for

the application. Among them,
8
Li, the radioactive isotope of Li with a half-life of 0.84s is of

special interest for practical issues; how well Li ions could move during the charge- and

discharge-processes in the secondary Li ion batteries. Fast Li diffusion is desirable in battery
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materials, i.e. Li ionic conductors for materials of electrodes and solid electrolyte, which are

under development for improving the present capability of the secondary Li ion batteries.

When a proper radiotracer is not available, on the other hand, various electro-chemical

methods are usually adopted for measuring the macroscopic movement of the constituents

of the sample of interest [3]. Depending on the method used for the measurement, however,

the diffusion coefficients are scattered over several orders of magnitude. Therefore, the

diffusion coefficients measured in different ways, e.g. by using the radiotracer of Li, is highly

required to settle down such disagreements, and further such an experimental knowledge on

the Li diffusion as developed ingredients for the battery is of importance in the recent general

efforts to design the battery by simulations based on the first principle.

The intermetallic compound �-LiAl, �-LiGa and �-LiIn belong to the same crystal

structure (Zintl phase) [4] and are the attractive materials for secondary batteries owing to the

high diffusivities of Li [5]. The materials contain the characteristic defect structure which is

dominant for the Li diffusion and depends on the Li content. In this study, the Li diffusions in

�-LiGa and �-LiIn are examined and the Li content dependency of diffusion coefficients are

discussed in terms of the structural defects, i.e. vacancies at the Li sites and antisite Li atoms.

������������

The polycrystals of intermetallic compounds were grown by the Tammam-stöber method

starting from a mixture of lithium and another metal (Al, Ga, In) in the same way reported

previously [6, 7]. The surface of the sample was polished to the roughness less than 1 µm

before the experiments.

Li-8 decays through �-emission to
8
Be with a half lifetime of 0.84s, which immediately

breaks up into two �-particles with energies broadly distributed around 1.6MeV with a full

width at half maximum (FWHM) of 0.6MeV. The
8
Li-beam of about 4MeV with an intensity

of about 3000 particles/s was implanted into the implantation-depth of about 7µm from the

front surface of the sample at room temperature. The �-particles coming out of the sample

were measured as a function of time by an annular solid-state detector (SSD) installed close to

the front surface of the sample. Based on this relative time-dependency of alpha particle

yields (time dependent ratio), a diffusion coefficient was estimated by comparing with the

simulation where one-dimensional Fickian diffusion was assumed. More details of the

experimental procedure can be found elsewhere [8, 9].

������� ��� ����������

NaTl-type (Zintl phase) [4] crystal structure is composed of two interpenetrating diamond

sublattices such that each atom has eight nearest neighbors: four like and four unlike atoms, as

shown in Fig. 1. The characteristic defect structure [7, 10] consists of two types of defects at

room temperature, i.e. vacancies in the Li sublattice (VLi) and Li antistructure atoms in the Ga

sublattice (LiGa). The concentrations of the point defects, [VLi] and [LiGa], strongly depends
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on Li compositions; with increasing the Li content from 43 to 54 at.%, [VLi] decreases from

11.4 to 2.8 at.%, while [LiGa] increases from 0 to 5.1 at.%. Although VLi is the dominant

defect for Li-deficient compositions, LiGa is the dominant defect for the Li-excess ones.

As shown in Fig. 2, the Li diffusion coefficients of �-LiGa around the Li content of 48

at.% have maximum at room temperature. The feature is quite different from those observed

for �-LiAl and �-LiIn (the Li-content of �-phase: 48-54 at.%) [10] which are iso-structural

with the �-LiGa. In the case of �-LiAl and �-LiIn, the Li diffusion coefficients, the

corresponding diffusion constants and activation energies decrease monotonically with

increasing lithium content. Since the vacancy concentration in the Li sublattice decreases with

increasing lithium content, this monotonic behavior could be associated with the vacancy

concentration, i.e. the Li diffusion path is VLi.

Fig. 1. Crystal Structure of NaTl type (Ref. 4)

containing defects in �-LiGa (Ref. 7). A possible

example of the defects complex is composed of two

vacancies at the Li sites and an antisite Li atom at the

Ga sites in the nearest neighbor.

Fig. 2. Li-content dependence of the Li diffusion

coefficients at room temperature for �-LiGa (this

work), �-LiIn (a closed square, this work; open

squares, Ref. 10) and �-LiAl (Ref. 10).

What observed in the present measurement for �-LiGa goes the other way contrary to the

consideration of former paragraph for �-LiAl and �-LiIn, i.e. the Li diffusion coefficients of

�-LiGa monotonically do not depend on the Li content; the Li diffusion around 48 at.% is

faster than at the most Li-excess and Li-deficient compositions. This suggests that the motion

of Li ion for the Li-deficient composition could be quenched by the formation of the defects

complex such as VLi-LiGa-VLi and/or VLi-VLi. The reason why is that the concentration of VLi

defects is much (almost three times) larger in the Li-deficient side as compared to the case of
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�-LiAl and �-LiIn; a pair of vacancy is stable energetically than a single vacancy [11],

furthermore, VLi and LiGa are easy to make the VLi-LiGa-VLi and/or VLi-LiGa complex [7]

owing to the atomic size effect to relax the lattice strain as mentioned in the case of �-LiAl

[10, 12] because the Li ion radius is a little larger than the Ga ion's. It should be noted that the

number of vacant Li sites in a unit cell volume (8 for Li and 8 for Ga) is about two for the

most Li-deficient �-LiGa [7], whereas there exist about one vacant Li site in every two unit

cells for the most Li-deficient �-LiAl and �-LiIn [10] by assuming the random distribution of

the vacancies over the entire volume.

In summary, we measured the Li diffusion coefficients in the intermetallic compound

�-LiGa as a function of the Li content of 43-54 at.%. The Li content dependency of diffusion

coefficients showed a convex shape and a maximum around 48 at.% Li. The feature of the

Li diffusion coefficients suggests that the Li diffusion with Li-deficient region is obstructed

by the defect complex composed of vacancies at the Li sites.
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Fseawater + Fmethane= 1            (1) 

Fseawater�14Cseawater + Fmethane�14Cmethane = �14C anomaly foram.    (2) 
   

                 Fseawater�13Cseawater + Fmethane�13Cmethane = �13Canomaly foram.    (3) 
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(1)  Uchida,M., K.Ohkushi, K. Kimoto, F. Inagaki, T. Ishimura, U. Tsunogai, T. TuZino, Y. 
Shibata, Radiocarbon-based carbon source quantification of anomalous isotopic 
foraminifera in glacial sediments in the western North Pacific. 
Geochemistry,Geophysics,Geosystems (G-cubed). in press. 

(2)   Ohkushi, K., N. Ahagon, M. Uchida, and Y. Shibata, Foraminiferal isotope anomaly 
from northwestern Pacific marginal sediments. (2005) Geochemistry, Geophysics, 
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instability signals in Northwest Pacific during Last Glacial rapid warming change. 
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