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１．緒言 
 最近の宇宙マイクロ波背景放射非等方性の高精度観測

により、宇宙の組成は正体不明の暗黒物質および暗黒エ

ネルギーが主成分であることが明らかとなってきた。宇

宙組成のうち、通常の物質を構成するバリオン（陽子や

中性子）はわずか 5％程度であり、残りの成分は暗黒物

質が約 27％、暗黒エネルギーが約 68％を占める(1)。その

うちの暗黒物質については、宇宙論および素粒子論的な

研究から、通常の物質とほとんど相互作用をしないが質

量は持つ粒子（Weakly Interacting Massive Particle, WIMP）
として存在する可能性が示唆されている(2)。WIMP は定

義上、光を放射せず、物質を何の痕跡も残さずに通過し

てしまうため、その検出は困難である。一方、宇宙空間

を飛び交う WIMP の存在を何らかの方法で確認するこ

とは、宇宙物理学のみに止まらず、素粒子物理学の領域

においても大きなインパクトがあることから、世界中で

様々な観測の試みが行われている。これまで、WIMP を

直接的に検出する試みとして、地下の低バックグラウン

ド環境を利用した実験が世界各地で行われてきた。これ

は、WIMP が物質中の原子核に衝突する極めて稀な現象

を捉える手法を用いており、宇宙線由来の放射線を防ぐ

ため地下で実験を行うのが通例である。1998 年、イタリ

アのグランサッソ研究所にて実験を行った DAMA グル

ープが、WIMP の存在の証拠となる、地球の公転運動か

ら期待される WIMP 散乱スペクトルの季節変化(～数％)
を捉えたと報告した(3)。しかし、後続の実験によりその

パラメータ領域は棄却されている(4)。著者自身もシンチ

レーション検出器等を利用した地下での WIMP 探索実

験を行ってきたが(5,6)、この手法は最も直接的な探索手段
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ではあるものの、WIMP 由来の信号と環境放射線による

バックグラウンドを根本的に区別する方法がないという

難しさがあり、未だ検出には至っていないというのが現

状である。 
WIMP は前述のように正体は不明であるが、素粒子標準

理論を超える複数の理論モデルにおいて、WIMP として

存在し得る未発見の粒子が予言されている。そのうちの

有力候補である、超対称性理論から予言されるニュート

ラリーノなど、各種理論モデルにてWIMP はマヨラナ粒

子である可能性が指摘されている。マヨラナ粒子とは、

自身が自身の反粒子を兼ねる性質を持つ粒子であり、同

種粒子同士が衝突すると対消滅を引き起こす。また、

WIMP は宇宙初期から存在できる程度に安定であるが、

有限の寿命を持つとする理論モデルもある。前者では

WIMP 同士の対消滅、後者では単一のWIMP の崩壊によ

って、観測可能な別の種類の粒子が発生する可能性があ

り、それらの二次的な粒子を捉える方法が近年注目され

ている。これまでに、Fermi や AMS-02 等の宇宙実験に

よる電子・陽電子の観測(7)、スーパーカミオカンデや

IceCube 等の地下からのニュートリノの観測(8)がある。ま

た、著者が開発に参加した、現在国際宇宙ステーション

「きぼう」日本実験棟船外実験プラットフォームで運用

が行われるCALET では、未開拓であった 10TeV 領域ま

での電子・陽電子観測が現在進められている(9)。しかし、

これまでのところ WIMP に由来する事象の有意な兆候

は見られていない。これらの実験では、観測対象の粒子

が宇宙空間にありふれた粒子であり、バックグラウンド

事象が元々多いことが観測を困難とする一因となってい

る。ところで、WIMP の対消滅や崩壊事象で生成される

可能性のある粒子のうちで、同種粒子のバックグラウン

ドが十分少ないものとして、反重陽子がある。反重陽子

は、陽子と中性子が結合した重陽子と対になる反粒子で
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ある。図 1 に、複数の理論モデルから予想されるWIMP
に由来する反重陽子のスペクトルおよび、宇宙空間に存

在する高エネルギー宇宙線から生じる重陽子バックグラ

ウンドの推定量を示す。100～300MeV のエネルギー領域

では、WIMP 由来の重陽子がバックグラウンドよりも 2
桁以上多く存在すると考えられ、WIMP 由来事象の有意

な検出が可能と言える(10)。 
 

 

図1 予想される反重陽子フラックスとGAPSの感度(10) 

 
反重陽子を含む反粒子の観測では、AMS-02 に代表さ

れる強磁場磁石（～1T）を利用した粒子飛跡測定が一般

的である。これは、粒子・反粒子が逆の極性の電荷を持

つことを利用し、観測装置中で磁場によって飛跡が曲が

る方向を測定することによって識別を行う手法である。

宇宙から飛来する反粒子の測定には、大気の影響を避け

られる環境での実施が必要である。そのため、人工衛星

や高高度気球といった飛翔体を利用した実験を行う必要

がある。飛翔体実験において大質量の磁石を用いること

は、搭載重量の制約に加え、検出器の有効面積・視野角

が限られることもあり、予想される存在量の少ない反重

陽子の検出に必ずしも最適とは言えない。 
著者らが現在開発を進めるGAPS（General Antiparticle 

Spectrometer）は、数百 MeV 領域の宇宙線反粒子検出を

目的とする、長期間気球の利用を想定した実験計画であ

る。これまでに例のない、反粒子が形成するエキゾチッ

ク原子の崩壊過程を利用した検出原理を用いることによ

り、大面積・広視野角での反重陽子測定が可能である(12)。

GAPS 計画では、太陽風の影響の少ない太陽活動極小期

となる、2020 年の観測実施を目指している。地磁気によ

るカットオフエネルギーが低い高緯度地域で観測を行う

ため、アメリカ航空宇宙局（NASA）の南極周回気球へ

の搭載を想定している。2012 年、観測装置の要素試作モ

デルで構成されたプロトタイプ(pGAPS)を宇宙航空研究

開発機構宇宙科学研究所(JAXA/ISAS)の大気球に搭載し

た実験が実施され、実際の成層圏環境下での技術実証を

成功させている(13)。現在は、本実験の実現に向け、観測

装置のさらなる研究開発が進められている段階である。 
本稿では、このGAPS 計画の概要に加え、開発を進め

ている主要検出器の一つ、粒子飛行時間（Time of Flight, 
TOF）計測カウンタに関する研究の現状について紹介す

る。 
 
２．エキゾチック原子崩壊を利用した反粒子検出 

GAPS での反粒子検出の原理を図 2 に示す。反粒子は

通常の荷電粒子と同様、真空中から観測装置を構成する

物質に入射すると、電離損失過程によって運動エネルギ

ーを失う。反粒子は運動エネルギーの減少に伴って徐々

に速度を落とし、最終的に物質中の原子の周りの電子軌

道に補足されて、エキゾチック原子を形成する。このエ

キゾチック原子は、形成された瞬間は励起状態にあり、

時間が経過するとより低いエネルギー準位の状態に段階

的に落ち込む。この状態遷移に伴い、複数の特性X 線が

放出される。そして、最終的には原子核に落ち込み、核

子対消滅を起こしてπ粒子や陽子等のハドロン粒子を放

射状に発生させる。この特性X 線およびハドロン粒子の

測定によって、高精度の反粒子同定を行うことが GAPS
の特徴である。 

 
 

図2 GAPSによる反重陽子測定の原理(12) 

 

GAPS の観測装置概要を図 3 に示す。観測装置を構成

する主な要素は、中央に配置されたリチウムドリフト型

シリコン半導体検出器（Si（Li））および、それらを取り

囲むように配置されたプラスチックシンチレーション

TOF 計測カウンタ（TOF カウンタ）の 2 種類の放射線検

出器である。どちらも複数の特性X 線ならびにハドロン

粒子を識別するため、細分化されたアレイ構造となって

いる。観測装置内での反重陽子の反応とその検出の仕組

みを図 4 に示す。Si（Li）は、エキゾチック原子から生

じる特性 X 線の検出を行うと同時に、入射反粒子の減

速・吸収材としての機能を持つ。また、TOF カウンタで 

 

図3 GAPSの観測装置概略図 

 
は、入射反粒子の飛行時間測定に加えて、核子対消滅で

生じるハドロン粒子の検出を行う。 
前述のように、GAPS による暗黒物質の探索では、反

重陽子が直接の測定対象となる。反重陽子の検出におい

ては、反陽子が主要なバックグラウンドとなる。反陽子

は、陽子と対になる反粒子であり、宇宙空間におけるフ

ラックスが反重陽子に比べて 1000 倍以上である。反陽子

と反重陽子はともにGAPSの観測装置内でエキゾチック

原子を生成するが、脱励起過程で放出される特性X 線の

エネルギー、核子対消滅によって発生するハドロンの粒

子数、質量の違いに由来する飛行速度などの違いが生じ 

図4 反重陽子の観測装置内での反応(11) 

る。GAPS では、これらのパラメータについての詳細な

事象解析によって、反重陽子と反陽子の識別を行う。十

分な識別性能を得るには、エネルギー分解能、飛行時間

分解能等の検出器性能に加え、生成粒子のマルチヒット

抑制のための検出器細分化を必要とする。同時に、フラ

ックスの極めて少ない反重陽子を捉えるため、検出器の

大容積化が求められる。 
 

3．飛行時間（TOF）計測カウンタの開発 
現在著者は、宇宙航空研究開発機構宇宙科学研究所、

青山学院大学、東海大学等と共同で、GAPS の観測装置

を構成する TOF カウンタの開発を進めている。TOF カ

ウンタは、観測装置の中心部を構成する Si（Li）検出器

全体を取り囲むように配置され、内層・外層の 2 層構造

となる。このTOF カウンタは、反粒子の観測において主

に以下の役割を担う。 
 
・入射する反粒子のTOF 測定による速度決定 
・核子対消滅で生じるπ粒子・陽子等ハドロンの検出 
・反粒子の通過位置の測定による到来方向の決定 
 

比較的安価に大面積の検出器製作が可能であり、光速に

近い入射粒子の飛行時間を測定可能な速い時間応答特性

を持つ検出器として、プラスチックシンチレータを用い

る。プラスチックシンチレータは、荷電粒子が通過する

ときに損失するエネルギーを受け取り、シンチレーショ

ン光を放出する。シンチレーション光の検出には光電子

増倍管（Photomultiplier tube, PMT）を用いる。GAPS で

用いるプラスチックシンチレータ、EJ200（ELJEN 社）

の基本特性を表 1 に示す。 
 

表1 EJ200の基本特性 

光量 64％（アントラセン比） 
立ち上がり時間 0.9 ns 
減衰時間 2.1 ns 
ピーク波長 425 nm 
屈折率 1.58 

 
反重陽子と反陽子を飛行時間から識別するためには、

0.5ns 以下の時間分解能が要求される。TOF カウンタの

最適な設計およびその性能を見積もるため、計算機によ

る粒子相互作用シミュレーションおよび装置試作による

評価実験を並行して行った。本章ではその研究の概要を

報告する。 
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青山学院大学、東海大学等と共同で、GAPS の観測装置

を構成する TOF カウンタの開発を進めている。TOF カ

ウンタは、観測装置の中心部を構成する Si（Li）検出器

全体を取り囲むように配置され、内層・外層の 2 層構造

となる。このTOF カウンタは、反粒子の観測において主

に以下の役割を担う。 
 
・入射する反粒子のTOF 測定による速度決定 
・核子対消滅で生じるπ粒子・陽子等ハドロンの検出 
・反粒子の通過位置の測定による到来方向の決定 
 

比較的安価に大面積の検出器製作が可能であり、光速に

近い入射粒子の飛行時間を測定可能な速い時間応答特性

を持つ検出器として、プラスチックシンチレータを用い

る。プラスチックシンチレータは、荷電粒子が通過する

ときに損失するエネルギーを受け取り、シンチレーショ

ン光を放出する。シンチレーション光の検出には光電子

増倍管（Photomultiplier tube, PMT）を用いる。GAPS で

用いるプラスチックシンチレータ、EJ200（ELJEN 社）

の基本特性を表 1 に示す。 
 

表1 EJ200の基本特性 

光量 64％（アントラセン比） 
立ち上がり時間 0.9 ns 
減衰時間 2.1 ns 
ピーク波長 425 nm 
屈折率 1.58 

 
反重陽子と反陽子を飛行時間から識別するためには、

0.5ns 以下の時間分解能が要求される。TOF カウンタの

最適な設計およびその性能を見積もるため、計算機によ

る粒子相互作用シミュレーションおよび装置試作による

評価実験を並行して行った。本章ではその研究の概要を

報告する。 
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3．1 計算機シミュレーションによる光伝播の評価 

プラスチックシンチレータでは、内部を通過する粒子

が電離損失により物質中で失ったエネルギーの一部が光

子となり、減衰時間に従って放出される。その光パルス

を PMT で検出することによって、粒子が通過したとき

に失ったエネルギーおよび通過時刻を測定する。GAPS
では、同一の入射粒子が外層および内層に位置するTOF
カウンタを通過した時刻をそれぞれ計測し、その差から

飛行時間を決定する。粒子の通過時刻は、シンチレータ

内で発生した光が PMT で検出されたタイミングから求

められる。シンチレータでの光の発生や伝播は確率過程

であるため、入射粒子の通過から PMT での光検出まで

の時間にはばらつきが生じる。このばらつきが飛行時間

測定の誤差を生む。そこで計算機を用い、放射線の物質

中での相互作用および、発生した光子が PMT まで伝播

する過程をシミュレーションによって評価した。 
 

 
図5 GEANT4でモデリングしたTOFカウンタ(15) 

 

シミュレーションには、放射線相互作用の計算に広く

使われる、ヨーロッパ原子核研究機構の提供するモンテ

カルロシミュレーションコード GEANT4(14)を用いた。

GEANT4でモデリングしたTOFカウンタを図5に示す。

板状のプラスチックシンチレータ（500mm×5mm×

16mm）の両端に、それぞれアクリルライトガイドを介

して PMT を取り付ける設計となっている。2 本の PMT
への光の到達時間の差を用いて、シンチレータ内の入射

位置の測定が可能である。GAPS では気球搭載時のサイ

ズの制約のため、検出器は可能な限りコンパクトな形状

にすることが望ましい。後述の試作検出器の設計と条件 
を合わせるため、プラスチックシンチレータの片側の端

にはストレート型ライトガイド、反対側の端にはカーブ

型ライトガイドを接続している。また、光の収集効率を

上げるため、プラスチックシンチレータとライトガイド

の周囲にアルミナイズドマイラーを模擬した薄いアルミ

板を設置した。 
シミュレーションでは、プラスチックシンチレータの

各位置に、1GeVのミュー粒子を5000回ずつ入射させた。

ミュー粒子の選択は、後述の宇宙線測定を模擬するため

である。ミュー粒子をプラスチックシンチレータ中央部

に入射させたときの、各 PMT へ最初の光子が到達した

時刻の分布を図 5 に示す。ミュー粒子を発生させた時刻

を時間の基準としている。図の分布幅が検出時刻のばら

つきを示しており、各 PMT における時刻決定精度に相

当する。ストレート型、カーブ型ライトガイドの両者で、

時間分解能は約 0.15ns(1σ)という結果が得られた。装置

サイズ制約を考慮したカーブ型ライトガイドを用いた場

合でも、ストレート型と比べてそん色のない性能が得ら

れることが分かった。入射粒子の通過時刻は両 PMT の

計測時刻の平均値により決定するため、その分解能は約

0.11 ns となり、要求性能を十分満たしている。 
 

 

図6 シンチレーション光のPMTへの到達時間分布(16) 

（上がストレート型、下がカーブ型） 

 
4．2 TOFカウンタの試作および性能評価 

シミュレーションによる評価は一般的に、実機では避け

られない製品のばらつきや物質の不均一さ等を取り入れ

ることが困難なため、性能を過大評価することが多い。

シミュレーションによる評価と実機の比較のため、TOF
カウンタを試作し、時間分解能の評価を行った。試作に

用いた主要な材料を表 2 に示す。 
 

表2 TOFカウンタの主要材料 

 型番 サイズ 
プラスチック 
シンチレータ 

EJ200 500mm×5mm×160mm

ライトガイド アクリライト 160mm（長さ） 
オプティカル

セメント 
EJ500 - 

PMT H6410 - 

 

製作中のTOF カウンタの写真を図 6 に示す。シンチレ

ーション光の収集効率を上げるため、シンチレータおよ

びライトガイドには反射材としてアルミナイズドマイラ

ーを巻いた。その後、環境からの光を遮るため、ブラッ

クシートで全体を覆っている（図 7）。 
 

 

図7 製作中のTOFカウンタ(15) 

 
プラスチックシンチレータの時間分解能の評価試験は、

宇宙線ミュー粒子を利用して行った。ミュー粒子は、地

球の外から到来する高エネルギー宇宙線が大気に衝突し

て生じた二次粒子であるが、大気や物質中で電離損失以

外の反応を起こしにくいため、十分高いエネルギーを持

ったまま地表まで到来すると同時に、プラスチックシン

チレータを貫通できる。試作したTOF カウンタの宇宙線

測定時セットアップを図 8 に示す。TOF カウンタの上

側・下側にそれぞれ、1cm 角直方体のプラスチックシン

チレータを重ねて配置してある。上空から到来したミュ

ー粒子がこの 2 本のシンチレータを通過したときにトリ

ガ信号を発生することで、物質を貫通して直進するミュ

ー粒子とガンマ線等の環境放射線を識別すると同時に、

プラスチックシンチレータ中のミュー粒子が通過した位

置を特定する。時間測定には、40ps の時間分解能を持つ、

Time-to-Digital Comverter（TDC）のRPC-170（林栄精器）

を使用した。 

 

図8 TOFカウンタの宇宙線ミュー粒子測定セットアップ(16) 

(写真右がカーブ型、左がストレート型ライトガイド) 

 

上下のトリガ用シンチレータの同時計測タイミング信号

を TDC のスタートとし、ストレート型およびカーブ型

ライトガイド接続の PMT 出力パルスをそれぞれストッ

プ信号として、シンチレーション光が各 PMT に到達し

たタイミングを測定した。両 PMT 出力のTDC による測

定結果を図 8 に示す。GEANT4 によるシミュレーション

の結果（図 5）同様、分布の幅が時刻決定精度に相当す

る。TDC 出力は約 0.026ns/count に相当するので、時間分

解能はストレート型とカーブ型それぞれで 0.52ns と

0.57ns（1σ）となる。TOF カウンタを粒子が通過した時

刻は、両 PMT の測定時刻の平均から求める。よって、

その時間分解能は約 0.39ns となり、装置要求性能を満た

している。また、2 種類のライトガイド形状による顕著

な時間分解能の差は見られなかった。シミュレーション

の結果と比べて有意な差異が見られるが、今回スタート

信号の生成に利用した、トリガ用シンチレータに用いた

PMT の応答速度が要因の一つと考えられる。トリガ用シ

ンチレータの影響を取り除き、より正確な時間分解能の

評価を行うことが今後の課題である。また、長期間気球

による観測の実現に向けて、検出器の大型化およびアレ

イ化が必須であり、そのための研究開発を今後速やかに

進めていく必要がある。 
 
7.  結言 

著者らは、高精度の宇宙線反粒子測定を行うため、GAPS
計画を進めている。GAPS では、これまでに例のないエ

キゾチック原子崩壊過程の測定により、反陽子や反重陽

子の高感度検出を可能とする。これらの反粒子は、宇宙

に存在する物質の大半を占める暗黒物質の対消滅や崩壊

過程で生じることが予想される。特に反重陽子について

は、高エネルギー宇宙線に由来するバックグラウンド事
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3．1 計算機シミュレーションによる光伝播の評価 

プラスチックシンチレータでは、内部を通過する粒子

が電離損失により物質中で失ったエネルギーの一部が光

子となり、減衰時間に従って放出される。その光パルス

を PMT で検出することによって、粒子が通過したとき

に失ったエネルギーおよび通過時刻を測定する。GAPS
では、同一の入射粒子が外層および内層に位置するTOF
カウンタを通過した時刻をそれぞれ計測し、その差から

飛行時間を決定する。粒子の通過時刻は、シンチレータ

内で発生した光が PMT で検出されたタイミングから求

められる。シンチレータでの光の発生や伝播は確率過程

であるため、入射粒子の通過から PMT での光検出まで

の時間にはばらつきが生じる。このばらつきが飛行時間

測定の誤差を生む。そこで計算機を用い、放射線の物質

中での相互作用および、発生した光子が PMT まで伝播

する過程をシミュレーションによって評価した。 
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カルロシミュレーションコード GEANT4(14)を用いた。

GEANT4でモデリングしたTOFカウンタを図5に示す。

板状のプラスチックシンチレータ（500mm×5mm×

16mm）の両端に、それぞれアクリルライトガイドを介

して PMT を取り付ける設計となっている。2 本の PMT
への光の到達時間の差を用いて、シンチレータ内の入射

位置の測定が可能である。GAPS では気球搭載時のサイ

ズの制約のため、検出器は可能な限りコンパクトな形状

にすることが望ましい。後述の試作検出器の設計と条件 
を合わせるため、プラスチックシンチレータの片側の端

にはストレート型ライトガイド、反対側の端にはカーブ

型ライトガイドを接続している。また、光の収集効率を

上げるため、プラスチックシンチレータとライトガイド

の周囲にアルミナイズドマイラーを模擬した薄いアルミ

板を設置した。 
シミュレーションでは、プラスチックシンチレータの

各位置に、1GeVのミュー粒子を5000回ずつ入射させた。

ミュー粒子の選択は、後述の宇宙線測定を模擬するため

である。ミュー粒子をプラスチックシンチレータ中央部

に入射させたときの、各 PMT へ最初の光子が到達した

時刻の分布を図 5 に示す。ミュー粒子を発生させた時刻

を時間の基準としている。図の分布幅が検出時刻のばら

つきを示しており、各 PMT における時刻決定精度に相

当する。ストレート型、カーブ型ライトガイドの両者で、

時間分解能は約 0.15ns(1σ)という結果が得られた。装置

サイズ制約を考慮したカーブ型ライトガイドを用いた場

合でも、ストレート型と比べてそん色のない性能が得ら

れることが分かった。入射粒子の通過時刻は両 PMT の

計測時刻の平均値により決定するため、その分解能は約

0.11 ns となり、要求性能を十分満たしている。 
 

 

図6 シンチレーション光のPMTへの到達時間分布(16) 

（上がストレート型、下がカーブ型） 
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ーション光の収集効率を上げるため、シンチレータおよ

びライトガイドには反射材としてアルミナイズドマイラ

ーを巻いた。その後、環境からの光を遮るため、ブラッ
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ったまま地表まで到来すると同時に、プラスチックシン
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解能はストレート型とカーブ型それぞれで 0.52ns と

0.57ns（1σ）となる。TOF カウンタを粒子が通過した時

刻は、両 PMT の測定時刻の平均から求める。よって、

その時間分解能は約 0.39ns となり、装置要求性能を満た
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PMT の応答速度が要因の一つと考えられる。トリガ用シ

ンチレータの影響を取り除き、より正確な時間分解能の

評価を行うことが今後の課題である。また、長期間気球

による観測の実現に向けて、検出器の大型化およびアレ

イ化が必須であり、そのための研究開発を今後速やかに

進めていく必要がある。 
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著者らは、高精度の宇宙線反粒子測定を行うため、GAPS
計画を進めている。GAPS では、これまでに例のないエ

キゾチック原子崩壊過程の測定により、反陽子や反重陽

子の高感度検出を可能とする。これらの反粒子は、宇宙

に存在する物質の大半を占める暗黒物質の対消滅や崩壊
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象が十分少なく、反重陽子 1 事象の検出であっても十分

インパクトがある。未だ例のない反重陽子の観測によっ

て、現代の物理学における重要課題の一つである、暗黒

物質の正体解明につながる成果が期待できる。 
本稿では、観測装置を構成する主要な検出器のうち、入

射粒子の飛行時間測定を行う TOF カウンタの研究開発

について紹介した。GEANT4 を用いたシミュレーション

および試作検出器による性能評価を行い、長さ 500mm
のプラスチックシンチレータを用いた場合、要求される

時間分解能0.5ns以下を満たすことが確認された。一方、

試作検出器の宇宙線測定による性能評価結果は、シミュ

レーションから予想された時間分解能には及ばなかった。

測定時に併用したトリガ用シンチレータの影響が疑われ

るが、試験方法の改善が求められる。また、観測装置の

実機製造に向けて、より長いサイズのTOF カウンタの開

発が必要であり、シミュレーションによる性能見積もり

および再現性の向上と合わせて、今後の課題である。 
GAPS による反粒子観測は、太陽活動の影響を考慮し、

活動極小期にあたる 2020 年の実験実施が望ましい。長期

間気球による反粒子観測の実現に向け、搭載装置の開発

が急務な状況である。 
 

図 9 宇宙線ミューオン測定におけるTDC出力分布(17) 

(ストレート型：上、カーブ型：下) 
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１．緒言 

 X 線回折（XRD）法は，バルクサイズの物質の構造解

析の標準的な手法であり，一般的な結晶性物質では，格

子定数や結晶サイズなどの情報はもちろん，原子座標の

詳細情報を比較的容易に得ることができる．例えば機能

性新物質の構造同定(1)やタンパク質の立体構造解析(2)な

ど，その適用分野の幅は広い． 
しかしながら，結晶性の低い物質や，結晶サイズの小

さい物質の構造解析に XRD 法を用いる場合には注意が

必要である．このような物質では，回折線のピークが広

がり，その結果回折パターンが大きく変調され，従来の

標準的な手法を用いると誤った結果が導かれることがあ

る．しかし筆者らは，カーボンナノチューブ（CNT）(3),(4)

などの結晶性の低いナノ材料，およびそのナノ材料が有

する微細空間内に閉じ込められた物質の構造物性に着目

した研究を行い，このようなナノ物質の構造解析におい

ても XRD 法が極めて有用であることを報告してきた(5)-(10)．

ごく最近では，高純度かつ単一構造の CNT からなる粉

末状試料が得られるようになったが，筆者らはこのよう

な高純度試料を用いると，結晶性が悪くても CNT 自体

の構造（炭素原子の配列など）を同定することができる

ことを見出した (9)．そこで本報では，筆者らによる放射

光XRD 実験を用いたCNT の構造解析手法を紹介する． 
 
２．カーボンナノチューブ（CNT）の基礎 

CNT はグラフェンのリボンを筒状に丸めてつなげた

中空円筒空間を有する一次元性のナノ炭素物質である．

（グラフェンとは，グラファイトを構成する蜂の巣構造

の炭素原子層 1 枚からなる物質である．）特に 1 層からな

るものを単層カーボンナノチューブ（SWCNT）と呼び，

その直径はサブナノメートルから数ナノメートル程度で

ある．SWCNT には，グラフェンシートの巻き方（グラ

フェンリボンの切り出し方）に応じて多数の螺旋構造（カ

イラリティ）が存在し，その構造はカイラル指数と呼ば

れる整数組 (n, m)で一義的に指定される．SWCNT は，

構造により金属または半導体の性質を示す． 
SWCNTの発見から25年余りが経過するにも関わらず，

その詳細な構造（炭素原子間結合長など）や，バルクサ

イズの SWCNT固体（単結晶）の本質的な物性はまだ十

分に解明されていない．これは，バルクサイズの SWCNT
材料中には様々な構造のSWCNTが混在しているためで

ある．典型的な SWCNT 材料では，SWCNT の“直径”

はある程度制御されているものの，カイラリティ（構造）

は制御されていない． SWCNT は数十から数百本が束と

なった「バンドル」と呼ばれる結晶を形成しているが，

そのバンドル内には様々な構造のSWCNTが混在してい

る（図 1）．ごく最近になり，バルクSWCNT 材料の精製・

分離技術の進歩により，高純度の金属型（または半導体

型）SWCNT，さらに単一カイラリティの SWCNT の抽

出が可能になった (11)-(13)．これらはそれぞれ，第 1，2，3
世代 SWCNT と呼ばれる（図 2）． 

SWCNT 材料の評価や，SWCNT 構造を同定するため

の実験手法には従来，走査型プローブ顕微鏡による直接

観察，電子線回折法，および光吸収やラマン散乱，フォ

トルミネッセンス（PL）などの分光法が広く用いられて

きた(14)-(17)．しかし，これらの方法には定量的見積の限界

や精度の不十分さ，更に場合によっては試料準備に複雑

なプロセスが必要であるなどといった弱点がある．これ

らの手法の代替もしくは補完となり得るものが，本報で

紹介するXRD 法である． 
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