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1 はじめに
　減圧下で，分極の向きを一方向に揃える処理

（ポーリング）を施した焦電性結晶であるタン
タル酸リチウム （LiTaO3）の温度を変化させる
ことにより X 線を発生させることが可能であ
ることが米国の J.D. Brownridge によって報告
され，焦電性結晶を用いた X 線発生法につい
て研究が行われてきた 1─13）。また，焦電性結晶
は温度変化により，結晶表面から電子やイオン
が放出されることが知られており，X 線発生に
は重要な要素であるため，これについても盛ん
に研究が行われている 14─16）。さらに，核融合も
可能であることが B. Naranjo らによって報告さ
れており 17），中性子の発生方法としても研究さ
れている。焦電性を持っている身近な物質の 1
つとして，トルマリンがある。トルマリンは日
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と呼ばれており，その名の通り
温度を変化させると静電気を帯びる。18 世紀
には，結晶の c 軸に垂直な c 面は異極の分極が
現れており，正電荷が現れる面（＋z 電気面，
単に＋z 面という）と負電荷が現れる面（−z
面）が存在することが突き止められた。トルマ
リンの結晶に外部から圧力を掛けたり熱を加え
たりすると，結晶表面に電荷が発生することが

発見された。これらの性質は，それぞれ圧電気
（ピエゾ電気），焦電気（ピロ電気）と命名され

た。これ以後，焦電性（pyroelectricity）を持つ
鉱石が，電気石，トルマリンと呼ばれるように
なった。焦電性を持つ結晶は現在では異極像結
晶 と も 呼 ば れ， ほ か に ニ オ ブ 酸 リ チ ウ ム

（LiNbO3）やチタン酸バリウム（BaTiO3）等が
ある。 
　現在使用されている X 線発生装置は，基本
的に 1895 年に W.C. レントゲンが X 線を発見
した際の方法により真空中で電子源から電子を
供給し，高電圧によりエネルギーを得た電子
を，金属製のターゲットに衝突させることで X
線を発生させる方法を用いている。現在，様々
な分野で一般的に用いられている X 線発生装
置である X 線管では，図 1 に示すように，真
空管内に電子源としてフィラメント，それに対
向するように金属ターゲットが設置され，フィ
ラメントとターゲット間に高電圧が印加され
る。また，ターゲットに衝突する電子の持つエ
ネルギーの 99％以上が熱エネルギーとなるた
めターゲットの水冷や，ターゲットを回転させ
るなどの冷却機構が設けられる。発生した X
線は真空管に設けられたベリリウム（Be）製
の X 線取り出し窓から取り出される。このよ
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うに，一般的に X 線管には電子源，高電圧源，
ターゲットの冷却機構が必要となる。
　一方，焦電性結晶を用いた X 線発生法では，
真空中で結晶の温度を変化させることにより，
結晶表面が帯電し高電圧が発生する。この電圧
により電子を加速させ，エネルギーを得た電子
を，結晶と対向するように配置された金属ター
ゲット，又は，結晶表面に衝突させることで，
X 線を発生させる。この X 線発生法では，外
部に高電圧源を必要とせず，また，現時点では
ターゲットの冷却も必要としない。したがっ
て，装置の小型化と X 線発生効率の向上が期
待でき，結晶の温度を変化させるだけなのでバ
ッテリーでの駆動が可能である。現在，焦電性
結晶を用いた X 線発生装置として，Amptek 社
が COOL-X と呼ばれる製品を販売しており 2），
可搬型の蛍光 X 線分析器などに応用されてい
る。また，結晶を 2 次元的に並べることで，フ
ラットパネル型の X 線源の作製も可能である
と考えられる。このような小型 X 線源の応用
分野として，ラジオアイソトープ（放射性同位
体，radioisotope）の代替，簡便な元素分析装置
などが考えられる。例えば小型 X 線源をファ
イバースコープの先端に取り付けることも可能
である。ところで，ラジオアイソトープは連続
的に放射線を放射するため，管理・使用するに
は放射線取扱主任者の国家資格が必要となって
いる。しかし，焦電性結晶を用いた X 線源を
用いることで，スイッチの入切で放射線を放

射・停止することができる。また，ターゲット
元素を交換するだけで任意のエネルギーの X
線を放射できるメリットもある。したがって，
安全でかつ容易な取扱が可能となり，利用分野
が広がると考えられる。
　しかし，Amptek 社が COOL-X を発売後，更
なる技術改良が行われないままであり，同サイ
ズの X 線管球方式に比べ，X 線強度が 3 桁程
度弱く，X 線強度が不安定で断続的であるとい
う欠点を持つ。そこで，本研究では，これらの
欠点を改善することを目的とし，まず X 線発
生装置における X 線の発生機構の不明な点を
単結晶構造解析や超高電界発生時の表面構造な
どを明らかにして体系的にその機構を解明し，
得られた知見を基に，X 線の連続発生でき，か
つ高安定な小型 X 線源を開発・作製を行って
きた 3─13）。

2 原理
　焦電性結晶を用いた X 線発生法では，基本
的に図 2 に示すように，真空中で分極処理を施
した焦電性結晶の電気面を，金属ターゲットに
対向するように設置し，結晶の温度を変化させ
ることにより，X 線を発生させる 1，3─12）。焦電性
結晶の温度を変化させると，電気面の分極電荷
と吸着電荷のバランスが崩れ，電気面に正味正
又は負の電荷が現れる。これらの電荷によって
発生する電界により電子が駆動され，ターゲッ
トあるいは，結晶の電気面に衝突し制動放射に
よる白色 X 線及びターゲットあるいは結晶を
構成する元素固有の特性 X 線が発生する。焦
電性結晶の＋z 面と−z 面における電荷の温度
の変化による変化は図 2 のようになる。分極の
変化 DPs は，近似的に焦電係数 g，温度の変化
DT を用いて，

　DPs＝g DT （1）

で与えられる。ここで，g は符号込みの値とし，
本研究で用いた LiTaO3 では g＜0 である。 −z

図 1 管球タイプの X線発生装置
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箔）に対向させた場合に発生する X 線のスペ
クトルを示す。縦軸は X 線光子の計数，横軸
は X 線のエネルギーである。昇温時は制動放
射による白色 X 線（連続 X 線）及び結晶を構
成する Ta の特性 X 線である La線が観測され
ている。降温時は，白色 X 線及びターゲット
の Cu の特性 X 線である Ka及び Kb線が観測
さ れ て い る。X 線 の 検 出 に は Si-PIN 検 出 器

（Amptek，XR-100CR）を用い，エネルギース
ペ ク ト ル を マ ル チ チ ャ ン ネ ル ア ナ ラ イ ザ

（MCA，ラボラトリ・イクイップメント・コー
ポレーション，2100CA／MCA）により測定し
た。昇温時に発生する X 線強度と比較して降
温時に強い X 線が観測された。しかし，この
場合，同程度の大きさの X 線管球と比較して 3
桁程度強度は小さい。X 線強度を大きくするに
は，結晶の形状を最適化するとともに結晶とタ
ーゲットの距離を近づけ，更に温度の変化率を
大きくすればよい。

3 X線発生の連続化

　前章で説明した X 線の発生原理及び図 3 か
ら明らかなように，強い強度の X 線は温度変
化サイクルのうち，半分程度の時間しか発生し
ない。すなわち，X 線発生は断続的である。こ
れを改善するために，複数の結晶を用い，各結

面は，加熱時に正に帯電し，電子は結晶に衝突
し X 線が発生する。逆に，冷却時は−z 面は負
に帯電し，電子はターゲットに衝突し X 線が
発生する。
　装置内の雰囲気として，低真空（空気の場合
は 20 Pa 程度）及び高真空 2 つの状態で X 線が
発生する。低真空の場合には，装置内に封入さ
れた気体（Ne，N2 等）が結晶の温度変化によ
り形成される高電界により電離され，電子と正
イオンが発生する 7，8）。このうち電子が高電界
により加速されて結晶あるいはターゲットに衝
突することにより X 線が発生する。高真空の
場合には装置内の残留気体の電離のほかに，発
生した X 線が装置内部の金属に照射されるこ
とにより起こる光電効果等により発生する電子
が用いられる。低真空の場合，X 線の強度は気
体の第一イオン化エネルギーに応じてある圧力
で最大値を示す 7）。COOL-X は低真空雰囲気が
用いられているため，長年の使用により，気体
の外部からの侵入により装置内の気体の圧力が
高くなる可能性があるため，X 線強の低下が懸
念される。
　図 3 に−z 面をターゲット（厚さ 20 mm の銅

図 2 焦電性結晶の熱励起による X線発生の原理

図 3  焦電性結晶の熱励起により発生する X線の
スペクトルの例
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り行った。その結果，各結晶が形成する電界に
より電子がターゲット方向に加速されることに
より，1 温度サイクル内に，6 個の結晶の温度
変化により，擬似的ではあるが，連続に近い X
線の発生が観測された。このとき，ある時間区
間に発生した X 線が，装置の内側の筐体に照
射されることにより，光電効果及びオージェ過
程により電子が発生し，この電子が隣の結晶の
電界により加速されるために，タンデム効果に
より，X 線強度が増大することが分かった 9）。

4 小型 X線発生装置の試作と今後の展望

　商品化を考慮した最も簡単な構造を有する X
線発生装置の試作を行った。図 5 に装置の構造
と試作した装置の写真を示す。作製は（株）鬼塚
硝子である。筐体はガラス製であり，内部は高
真空状態にあり，圧力上昇を抑えるためにゲッ
ター材が封入されている。X 線は上部の Cu 
ターゲットを設置した Be 窓から取り出され，
ガラス筐体からの X 線は検出されない。製作
して 1 年以上放置しても X 線は発生される。
　今後の展望としての試作品を基に更に小型化
したものを製作予定である。また，X 線強度の
安定化も商品化に対して重要な要素である。結
晶の温度変化により高電界が発生する要因は結
晶の電気面に蓄積された電荷が，温度変化のあ

るタイミングで放電されるこ
とにより X 線発生が突然に
停止する 9─11）。これは，結晶
の形状と深い関係がある。現
在，結晶の形状の最適を検討
している。
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晶の温度サイクルの位相差を設けることによ
り，擬似的ではあるが，連続に近い X 線発生
を行うことができると考えられる 13）。例として
図 4 に 6 個の結晶を円周上に等間隔に設置した
X 線発生装置の内部構造を示す。各結晶は温度
制御用のペルティエ素子上に貼り付けられ，各
結晶の−z 面を装置中央に設置された円錐形状
の無酸素銅製ターゲットに対向させている。X
線は円錐の頭頂部方向に取り出される。結晶の
温度変化は，2 台のファンクション・ジェネ 
レータ（エヌエフ回路設計ブロック，WF1973／
WF1974）から位相差が 120°の 3 つの三角波を
出力し，更にそれらの位相を反転させ，お互い
に 60°の位相差を持つ合計 6 個の三角波を 6 個
のペルティエ素子にそれぞれ入力することによ

図 4 6個の焦電性結晶を用いた疑似連続 X線発生装置

図 5 焦電結晶熱励起方式の小型 X線源
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成果です。
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