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Abstract 
When single swift heavy ion in MeV/u energy range irradiates solid matter, unique characteristic features that cannot 

be brought about by any other means like photon or electron impacts, are exhibited as a result of cumulative effects of 
several consecutive elastic and inelastic collisions between the projectile ion and target atoms. Those interaction of 
energetic ions with material is the basis of a wide range of applications, such as material analysis, material modification 
and so on. The present study is intended to clarify those collision processes inside the solid target as well as to quest for 
controlled modification of physical properties of solid material. In collisions of swift heavy ions, energies transferred to 
target electrons via inelastic processes are much larger than those to target nucleus via elastic collisions by three orders of 
magnitude. Such target-electron excitations are considered to play a role in material modification, as they take place as 
deep as an ion range of 10 μm inside the solid. Since each inelastic collision process is strongly affected by the charge and 
electronic states of the projectile ions, information on the distribution and evolution of charge states in matter is essential 
for the basic study and applications of heavy-ion irradiation. The energy of the excited target-electrons is transferred to 
the target lattice and provides ultrafast local heating along the ion path, through which a cylindrical damage region of 
several nm of diameter, i.e., an ion track, is formed when the electronic energy is larger than a material-dependent threshold 
value. In the present study, we extensively continue our previous efforts by observing charge-state evolution for C-ions 
after penetrating C-foils, by direct observation of ion tracks formed in yttria-stabilized zirconia (YSZ), by tracing ion track 
temperature created by grazing angle irradiation of amorphous SiN films, by estimating effective depth of electronic 
sputtering of WO3 films, as well as by observing changes in lattice structure and Vickers hardness of Ni and Zr-base alloys 
irradiated with energetic heavy ions. 

Keyword: swift heavy ion, charge-state distribution, quasi-equilibrium in charge-state evolution, ion track, yttria-stabilized 
zirconia (YSZ), thermal spike, grazing incidence, electronic sputtering, WO3 films, sputtering depth, modification of 
atomic structure, modification of Vickers hardness
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1．本連携重点研究課題の目的 
高速重イオン照射にともない、固体標的内では標

的構成原子核による弾性散乱と、標的構成原子なら
びに入射イオン自身の励起、電離、電子捕獲・損失
などの非弾性散乱が繰り返され、入射イオンのみな
らず２次電子や２次粒子がさらなるカスケード衝突
を引き起こす。これら衝突の重畳は、標的内部に他
の手法ではなし得ない特徴的な効果[1]を発現し、照
射後の材料に 1 入射イオン当たり 1000 個以上の原
子変位を生じるとともに、内部にイオントラックと
呼ばれる直径 10 nm 程度の原子変位跡を生成する。
単一重イオン衝突においてすらその重畳効果は絶大
であるが、入射イオンをクラスター化すると、近接
効果によりその効果がさらに増すことも知られてい
る[2]。本研究では、固体標的内におけるこれら基礎過
程の未解明部分を明らかにしつつ、その知見を酸化
物、窒化物、アモルファスなどの固体材料物性改質・
制御への応用に効果的にフィードバックし、基礎応
用連携して新たな成果を探求することを目的とする。 
核子あたり数 MeV の高速重イオンでは、非弾性散

乱による電子的阻止能が弾性散乱阻止能より 3 桁以
上大きく、さらに飛程も 10 μm 程度となることから、
電子励起効果が固体材料表面から内部にまで及び、
これが材料改質に有効に働いている。電子励起を引
き起こす個々の非弾性衝突の断面積は、入射イオン
のエネルギー、価数、電子準位などに強く依存し、
一次衝突による２次電子生成量とそのエネルギー分
布などによっても標的に与えられる効果が異なる。
我々は H19～H21 年度、H22～H24 年度ならびに H25
～H27 年度の一連の連携重点研究において、特に電
子励起効果に注目して、その基礎過程解明と材料物
性改質への応用研究を進めてきた。衝突基礎過程に
関しては、固体中での２次電子生成機構に始まり、
入射イオン電荷状態分布の動的変化[3–6]や、クラスタ
ーイオン入射による２次電子収量における非線形効
果[7]などの知見を新たに得た。応用研究については、
高速重イオン照射による可視光透明酸化物（Al, In ド
ープ ZnO）における 4 桁以上の電気伝導率増加[8,9]や、
CeO2 の電子励起効果[10]に代表される材料の電気伝
導度・磁化特性・表面硬度・原子構造（X 線回折強
度）などの物性改質[11–15]が可能であることを示した
ほか、イオントラックの直接観察[16–20]を実施し、イ
オントラック生成機構の解明やトラック構造と物性
変化との相関につき研究している。さらに、これら
の応用研究による知見に電荷依存性やクラスター効
果を見出すことによって、基礎過程と照射効果との
有機的研究連携を図っている。本連携重点研究では、
上記の現状と成果を踏まえ、日本原子力研究開発機
構（原子力機構）原子力科学研究所（原科研）タンデ
ム加速器を利用して、高速重イオン衝突基礎過程の
解明と、高速重イオン照射による材料物性制御のさ
らなる進展をめざす。 

2．各小テーマの実験と結果・考察 
本研究は、それぞれ基礎的、応用的過程に重点を

置く「高速重イオン衝突基礎過程」と「高速重イオ
ン照射による固体材料物性改質とイオントラック生
成機構解明」の２つのサブテーマから構成される。
本報告では、「高速重イオン衝突基礎過程」に関連
して、物質透過後の高速炭素イオンの電荷分布変化
を、また「高速重イオン照射による固体材料物性改
質とイオントラック生成機構解明」に関連して、高
速重イオン照射によりイットリア安定化ジルコニア
（YSZ）に形成されたイオントラック構造の直接観
測と蓄積過程、高速重イオン斜入射により形成され
るイオントラックの熱スパイク温度測定、高速重イ
オン照射による WO3 薄膜電子励起スパッタリング
の有効深さ、ならびに高速重イオン照射による弾性
的相互作用によりもたらされる金属間化合物の局所
構造と硬度変化につき報告する。 

2.1 物質透過後の高速重イオン電荷分布変化 

高速重イオンを物質に照射すると、入射イオンが
標的構成原子と各種弾性・非弾性衝突を繰り返し、
その重畳効果により光子入射や電子入射では見られ
ない特徴的変化がもたらされる。これらの基礎衝突
過程は、イオンの価数と電子状態に強く依存するた
め、物質中を透過する高速イオンの電荷分布とその
変化を知ることは、照射効果研究のため必要不可欠
である[1]。イオンが過剰な電子を持つ場合、衝突によ
り電子損失が起きやすく、逆に過少な電子しか持た
ない場合、衝突により標的から電子捕獲しやすくな
るため、物質透過中のイオン価数は、その入射価数
に依存しない一定の平衡状態分布に達する。本連携
重点研究では、極薄炭素膜（～0.9 μg/cm2）標的を実
現することで、これまで研究例が少なかった平衡化
以前の非平衡電荷分布や、平衡長すなわち平衡化に
要する標的長に関する実験を可能とした。ここでは、
医療照射などの応用でよく用いられる重イオンビー
ムの一つである 1.0 および 2.0 MeV/u 炭素イオンの 

 
Figure 1. Mean charge-state evolution for (a) 2.0 and (b) 
1.0-MeV/u Cq+ (q = 1–6) initial ions after carbon foil 
penetration. See text for calculations. 

4.5

5

5.5

6

M
e

an
 C

h
ar

g
e

(a) 2.0 MeV/u

6+
5+
4+
3+
2+
6+ cal
5+ cal
4+ cal
3+ cal
2+ cal

4.5

5

5.5

0.1 1 10 100 1000

M
ea

n
 C

h
ar

g
e

Target Thickness  (μg/cm2)

  6+

  5+

  4+

  3+

  1+

(b) 1.0 MeV/u



平成 30 年度原子力機構施設利用共同研究 
連携重点研究 成果報告書 

[H28-1] 

 

非平衡および平衡電荷分布を報告する。 
実験は原子力機構原子力科学研究所タンデム加速

器にて、1.0 および 2.0 MeV/u C イオンビームを、加
速した後、20 μg/cm2の炭素薄膜を透過させ電荷選別
することで、+1～+6 価の入射イオンとし、膜厚 0.9
～200 μg/cm2 の炭素薄膜透過後の炭素イオン電荷を
高性能スペクトロメータ ENMA により測定するこ
とにより実施した。また、結果について考察するた
め、１電子捕獲と１電子損失のみを考慮した価数分
布レート方程式 

 
( ) ( ) ,
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によるシミュレーションを行った。ただし、 ( )qF x
は衝突深さ x における q 価イオン収量、 qq は q 価
から q価へ価数を変える電子捕獲  q q 、電子損
失  q q 衝突断面積である。実験結果の一例として、
2.0 及び 1.0 MeV/u Cq+イオン（q = 2–6 for 2.0 MeV/u, 
1, 3–6 for 1.0 MeV/u）の炭素薄膜透過後の平均電荷

( )
q

q qF q  を Fig. 1 に示す。入射エネルギー1.0 
MeV/u において、入射電荷+1, 3, 4 価による平均電荷
変化が最小膜厚である 0.9 μg/cm2 においてすら一致
した後、平衡平均電荷である 4.9 が達成される膜厚
3.0 μg/cm2 に向かって一致したまま変化していく過
程と、入射電荷+5, 6 価での平均電荷変化は K 殻が閉
じている入射電荷+1, 3, 4 価イオンとは異なり、直接
平衡平均電荷に向かって変化していく様子が見られ
ており、我々が 2.0 MeV/u 硫黄イオンで観測した準
平衡現象[5,6]が 1.0 MeV/u 炭素イオンでも観測された
ことになる。図(a)の 2.0 MeV/u 炭素イオンについて
も弱いながら同様の準平衡が観測されている。 

2.2 イットリア安定化ジルコニア中のイオントラ
ック構造と蓄積過程 

蛍石構造酸化物セラミックス中のイオントラック
の構造とその蓄積過程の理解は、原子炉燃料や核変
換ターゲット材料の健全性の評価のために重要であ
る。これまでの本連携重点研究において、UO2 の模
擬材料として同一の結晶構造と類似の物性値を持つ
CeO2 中のイオントラック構造と蓄積過程を主に電
子顕微鏡法により調べてきた。ここでは、立方晶安
定化ジルコニア（YSZ）中のイオントラック構造と蓄
積過程に関する結果を報告し、両者の相違について
検討する。 

原子力機構原子力科学研究所タンデム加速器によ
り 100 および 200 MeV Xe イオンならびに 340 MeV 
Au イオンを照射した YSZ 中のイオントラックは、
フォーカス条件に依存してコントラストが白黒反転
するフレネルコントラストとして観察された。この
結果は、CeO2中のイオントラックと同様であり、YSZ
においてもイオントラックの中心領域では原子数密
度が低下していることを示している。200 MeV Xe イ
オン照射により形成されたイオントラックをイオン
入射方向から+1.0 μm の過焦点条件で撮影した時の

平均サイズは 1.8 nm であり、この値は CeO2 のイオ
ントラック直径（2.2 nm）に比べて若干小さくなって
いた。Fig. 2 は、340 MeV Au イオンを 3×1011 cm−2

照射したYSZ中イオントラックのフレネルコントラ
ストを示す明視野像（(a)~(c)）ならびに原子分解能
HAADF-STEM 像と破線領域から取得した信号強度
分布である（(d)）。白いドットコントラストは Zr イ
オン原子列を表し、イオントラック中心領域におい
ても蛍石構造の周期性に変化はない。また幅 5 nm 程
度の領域で信号強度が低下しており、原子数密度が
低下していることを示している。フレネルコントラ
ストの大きさは 1.8 nmであり、この大きさは Fig. 2(d)  

 

 
Figure 2. Bright-field TEM images of yttria-stabilized 
zirconia (YSZ) irradiated with (a) 1x1011, (b) 5x1011, and 
(c) 2x1012 cm−2 340-MeV Au ions; (d) Atomic scale 
HAADF-STEM image and signal distribution of the 
dashed-line area. 

 
Figure 3. Irradiation-dose dependence of ion-track density 
in yttria-stabilized zirconia (YSZ). 
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において原子数密度が著しく低下している領域に相
当している。各種高速重イオンを照射した YSZ 中イ
オントラック数密度の照射量依存性を Fig. 3 に示す。
100 MeV Kr イオンの結果を除き、イオントラック数
密度は低照射量域において照射量にほぼ比例して増
加しており、イオントラックが電子励起損傷から直
接的に形成されていることを示している。しかしな
がら、実験データは 1 つの入射イオンから 1 つのイ
オントラックが形成される場合（Fig. 3 の破線）より
も低い位置に表れており、形成効率が 1 以下である
ことを示している。また、すべての照射条件におい
て、イオントラック数密度は高照射量域において飽
和しており、高照射量でイオントラックの形成と回
復が平衡していることを示している。この蓄積過程
をイオントラック形成効率と電子励起損傷の重畳に
伴う回復を考慮したモデルによりフィッティング解
析したところ、セリアの蓄積過程は電子励起損傷か
らトラックが直接形成されると仮定したモデルで再
現することができたが、YSZ では直接形成項のみで
は十分に再現することは出来ず、電子励起損傷の重
畳に伴うトラック形成項を加えることで再現するこ
とができた。フィッティングから得られたトラック
形成効率および回復を誘起する断面積は、いずれの
試料でも電子的阻止能値と共に増大したが、両者を
比較すると YSZ は CeO2 よりも著しく小さい値とな
り、YSZ の方が CeO2 よりも電子励起損傷からの回
復が起こり易いことを示している。このような回復
過程の違いは、YSZ 中の酸素イオン副格子の空位が
関与している可能性が高いと考えられる。 

2.3 高速重イオン斜入射により形成されるイオン
トラックの熱スパイク温度測定 

高速重イオンの斜入射により、表面には細長い特
異な構造の照射痕が形成されることが最近の研究で
明らかにされた[21]。この照射痕は、イオン照射によ 

 
Figure 4. TEM image of Au-nanoparticle-deposited 
amorphous SiN film irradiated with 380-MeV Au ions at 
θi = 3° from the nanoparticle-deposited surface. 

り生成される熱スパイクにより表面に生じる局所的
な温度上昇に起因することが示唆されている。昨年
度の本連携重点研究において、試料表面に蒸着した
金属ナノ粒子がその融点を超えて熱せられると表面
から脱離する現象を利用して、高速重イオンの斜め
照射により表面の細長い領域でナノ粒子の融点を超
える温度上昇が生じていることを確認した[22]。この
とき観測した、非晶質窒化シリコン(a-SiN)膜に金の
ナノ粒子を蒸着し、380 MeV の Au イオンを蒸着表
面側から入射角（表面から測った入射角）3 度で照射
した試料の TEM 像を Fig. 4 に示す。金ナノ粒子が数
nm 程度の多数の黒い粒子として見えている一方、太
い矢印で示したイオンの入射方向に平行な白い直線
状の構造が見られるが、これは a-SiN 膜中に形成さ
れたイオントラックである。このイオントラックに
沿った細長い領域で金ナノ粒子が消失しており、こ
の領域で金ナノ粒子の融点を超える温度上昇が生じ
たことを示している。この結果を非弾性熱スパイク
(i-TS)モデルによる計算結果と比較するには、イオン
の入射点を特定する必要があるが、観測されたイオ
ントラックの長さを調べた結果、イオントラックが
試料中を貫通している時に予想される長さの 60％程
度しかなく、イオントラックの始点がイオンの入射
点に対応しているとは考えられないことが判明した。
そこで、イオン入射点の位置を特定するために、ナ
ノ粒子の蒸着面とは逆の面から（裏面から）イオン
を照射してナノ粒子消失領域とイオントラックの位
置関係がどのように変化するのかを調べた。 

試料の裏面から 380 MeV の金イオンを入射角 3 度
で照射したときの TEM 像を Fig. 5 に示す。Fig. 4 と
同様にイオンの入射方向と平行に白い直線状のイオ
ントラックがみえており、その周囲の細長い領域で
金ナノ粒子が消失している。また、ナノ粒子消失領
域とイオントラックの位置関係は、イオントラック
の始点と終点を入れ替えると、Fig. 4 の両者の位置関 

 
Figure 5. TEM image of Au-nanoparticle-deposited 
amorphous SiN film irradiated with 380-MeV Au ions at 
θi = 3° from the non-deposited surface. 
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Figure 6. Pt- and Au-nanoparticle-cleared regions for the 
amorphous SiN films irradiated with 380-MeV Au ions at 
θi = 3° from the nanoparticle-deposited and non-deposited 
surfaces. 

係と非常に良く一致していることがわかる。これは、
Fig. 4, 5 の挿入図に示したように、イオントラックが
入射面付近と出射面付近では形成されておらず、a-
SiN 膜の中央部分でのみ形成されていることを示唆
し、この結果は、380 MeV の金イオンが a-SiN 膜を
貫通した時のエネルギー損失が 10 MeV 程度であり、
試料中では阻止能がほぼ一定であることからも支持
される。すなわち、入射面、出射面に関わらず表面
付近では表面の影響からイオントラックが形成され
ず、表面から一定の深さ（~4 nm）だけ離れた場所で
のみイオントラックが形成されたと考えられる。入
射角を様々に変化して照射を行ったところ、入射角
度が 2 度から 7 度の範囲では、表面から約 4 nm 離れ
た場所でのみイオントラックが形成されていること
がわかった。以上の結果から、TEM 像におけるイオ
ンの入射点および出射点を特定した結果を Fig. 4, 5
中に示した。続いて、金ナノ粒子あるいは白金ナノ
粒子蒸着ターゲットにつき、イオンの入射点または
出射点を原点としてナノ粒子の消失領域を決定した
結果を Fig. 6 に示す。図中丸印が表面照射の、三角
印が裏面照射の結果である。両者は非常に良く一致
しており、上記の議論が正しいことを示唆する。今
後は、表面の影響を取り入れた 3 次元の iTS モデル
による解析を検討する。 

2.4 WO3薄膜電子励起スパッタリングの有効深さ 

多くの酸化物[14,23–26]、フッ化物[27]、窒化物[15,24,28]等
絶縁性・半導体セラミックスにおいて、高速重イオ
ン照射による電子励起スパッタリング（セラミック
ス材料損耗）が観測されている。セラミックスの多
くは化学量論的スパッタリングを示す [9,23–25]が、
YBCO 高温超伝導酸化物[29]、Gd3Ga5O12 と Y3Fe5O12 
[30]及びフッ化物[31]（CaF2, LaF3と UF4）の場合、化学
量論からのずれが報告されている。電子励起スパッ
タリングの議論に必要な電子的阻止能の計算のため、
ここでは平衡電荷入射を想定する[32,33]。電子励起ス
パッタリング率（Y）は電子的阻止能（Se）のべき乗
に従うことが知られており[14,23–26,34]（Y  Sen, 1 ≤ n ≤ 

4 ただし UO2の場合、例外的に n は 4 以上である）、
弾性衝突スパッタリング率（~100、数 keV Au イオン
による Au の場合[35]）と比較して特徴的に大きく、
例えば SiO2の場合 Y~103（Se = 20 keV/nm）[14,26]、LiF
の場合 Y~104（Se = 20 keV/nm）[27]である。従って電
子励起スパッタリングに寄与する有効深さは弾性衝
突スパッタリングの有効深さ（推定値 10 nm 以下）
よりも大きいと予想されるが実験値の報告はない。
有効深さに関する知見は、電子励起効果、すなわち
電子系から原子系へのエネルギー移行機構の解明、
基礎的理解とともに高速重イオンによる非金属材料
の物性改質への応用に有用である。本連携重点研究
では、WO3薄膜を用い 100 MeV Xe および 90 MeV Ni
イオンによる電子励起スパッタリング率の膜厚依存
性を測定し、スパッタリングに寄与する有効深さを
求めて、有効体積または有効半径（円筒形有効体積
を仮定）を評価する。さらに、得られた有効深さと
スパッタリング率から電子励起スパッタリングスパ
ッタリングに関わるエネルギーとこのエネルギーの
どの程度の割合がスパッタリングに寄与するかを評
価し、励起子モデルの有効性について議論する。励
起子モデルでは、格子と結合した自己捕獲励起状態
（self-trapped excited states coupled with lattice: STX）
の生成後、STX の崩壊（electron-hole pair（e-h pair）
の再結合）により原子が運動エネルギーを得て、ス
パッタリング、欠陥生成に至る。 

WO3薄膜試料は、RF マグネトロンスパッタ法（W 
of 99.95 %純度及び Ar ガス）にて MgO 基板（~0.05 
x 1 cm3）上に W を堆積した後、空気中酸化（520 ºC、
1-80 hr）により作成し[13]、その膜厚と組成を 1.4–1.8 
MeV He+ラザフォード後方散乱法（RBS）により評価
した。また名古屋大学アイソトープ総合センターに
おいて、Cu-K X 線回折（XRD）法により薄膜試料
の結晶性を調べた結果、多結晶構造は斜方晶
（orthorhombic）又は単斜晶（monoclinic）である。原
子力機構原子力科学研究所タンデム加速器より得ら
れる高エネルギーXe、Ni イオンを同試料に室温にて
照射し、炭素膜（~100 nm）集積法[29,32]を用いて、ス
パッタ原子を分析した。高エネルギーイオンが 100 
nm の炭素薄膜を通過することで平衡電荷を達成す
る。100 MeV Xe 及び 90 MeV Ni イオンの炭素薄膜通
過に際して損失するエネルギーの計算値は約 1.1 
MeV であり、その影響は無視できる。高エネルギー
イオンの電流密度は 3 nA cm−2であり、照射中の温度
上昇は 40 ºC 以下[36]である。 

Fig. 7 に示すように炭素膜に集積した W 量がイオ
ン照射量に比例しており、照射領域の overlapping 
effect は無視できる。高照射量の場合、O と W 量の
比は 3 に近く、化学量論的スパッタリングとみなせ
る。Fig. 7 の結果からスパッタリング率（W 量 vs イ
オン照射量の slope に比例する）が膜厚に依存するこ
とがわかる。膜厚~60 nm の場合、炭素膜中の W 集
積効率[32]（0.35）を用いてスパッタ率 24x103（100 MeV 
Xe）および 4.7x103（90 MeV Ni）を得た。WO3薄膜
のスパッタリング率が膜厚とともに増加し、最大値、
2.4x104（100 MeV Xe）、4.7x103（90 MeV Ni）に達し 
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Figure 7. (a) Amount of W in C-foil vs 99 MeV Xe ion 
fluence for two different film thickness of 16.5 nm (Δ) and 
28 nm (o); (b) amount of W in C-foil vs 89 MeV Ni ion 
fluence for two different film thickness of 12.6 nm (Δ) and 
28.5 nm (o). 

ていることがわかる（Fig. 8）。これらの最大値は厚
い試料（~0.5 μm）のスパッタリング率よりも２倍大
きいが、これは X 線回折強度減少効率の膜厚依存性
（結晶方位依存性）に対応し、スパッタリングおよ
び格子不整に対する電子励起効果が類似しているこ
とを意味する。 

Fig. 8 から 100 MeV Xe、90 MeV Ni イオンのスパ
ッタリングに寄与する有効深さ（Ls）を 40 nm と評
価した。スパッタリング率の電子的阻止能依存性に
比べて Lsの顕著な電子的阻止能依存性は見られない。
これは、Lsが WO3薄膜固有の物理量であることを示
唆する。スパッタリングに寄与する体積を円筒形（半
径 rs）と仮定すると、スパッタリング率（Y）との関
係式、Y = π rs

2LsN から rsとして 1.6 nm（100 MeV Xe）
および 0.7 nm（90 MeV Ni）を得た（Table 1）。ただ
し、N は W と O の原子数密度（7.48x1022 cm−3）であ
る。これらの有効半径は SiO2 のトラック半径（数
nm[26]）より小さいが、トラック内部は空（empty）で
はなく格子不整領域として理解できる。透過電子顕
微鏡による WO3 薄薄中のトラック観測が望まれる。 

エネルギー収支について論じると、一個の損耗領
域に付与される電子的エネルギー（ED）は電子的阻 

 
Figure 8. Sputtering yields of WO3 as a function of film 
thickness for (a) 99 MeV Xe and (b) 89 MeV Ni ions. 
Sputtering yields of thick films (> 0.3 μm) are also 
indicated. Dashed lines are guides to eyes. 

止能と有効深さの積で与えられ、760 keV（100 MeV 
Xe）および 530 keV（90 MeV Ni）となる。現在まで、
スパッタ原子のエネルギーに関する実験値は無い。
ここで、exciton model[14,24,34]に基づいてスパッタ原子
のエネルギーがバンドギャップ（3 eV）程度と仮定
する（この値はかなり過大評価と思われる）と、１
イオンあたりスパッタリングに要するエネルギー
（Es）はスパッタリング率（Y）と 3 eV の積で与えら
れ、Es / EDとして 0.095（100 MeV Xe）および 0.026
（90 MeV Ni）を得る。エネルギー収支の観点から
exciton model は矛盾がないと言える。電子的エネル
ギー付与から格子系へのエネルギー移行効率（格子
と結合した励起状態、STX の生成効率）、高エネル
ギー励起状態の non-radiative decay 効率（高エネルギ
ー励起状態が光放出ではなく格子系にエネルギーを
付与して基底状態にもどる効率）、格子系に付与さ 

Table 1. Electronic stopping power (Se) in keV/nm, 
sputtering yield, effective depth (Ls) for electronic 
sputtering (nm), radius (rs in nm) of the assumed 
cylindrical-erosion volume. 
 Ion Se (keV/nm)  Y Ls (nm) rs (nm) 
100 MeV Xe 19.03 24x103  40  1.6  
 90 MeV Ni 13.36 4.7x103 40 0.7  
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れたエネルギーがスパッタリングを導くためのエネ
ルギーより大きい割合等詳細な議論が今後の課題で
ある。 

2.5 高速重イオン照射による金属間化合物の局所
構造と硬度変化 

本連携重点研究では、様々な Ni 基金属間化合物へ
のイオン照射を行い、局所的な構造変化、特に構造
の乱れから非晶質に至る照射量の変化を評価してき
た結果、照射による局所的な構造の変化は合金種に
極めて敏感であり、規則–不規則変態するものや変化
の照射量閾値が異なる非晶質構造への変態などを観
測し、またこれらの変化に際して表面硬度も大きく
変化することを見出した[37–39]。これらの重イオン照
射誘起の構造変化は、主に弾性的相互作用が原因で
あることが分かってきたが、同じ Ni 基金属間化合物
でも合金種が異なるとその変化も一様でないことか
ら弾性相互作用による化合物の変化を統一的に議論
できておらず、合金種やイオン照射の条件をさらに
多岐にわたって調査する必要がある。そこで基本構
造の異なる Ni 基金属間化合物である Ni-Ti, Ni-Nb, 
Ni-Ta の照射によるアモルファス化と硬さとの相関
について比較考察を行った結果と、他の化合物合金
系での照射による変化を調べるため、Zr 基の化合物
合金作成を作成し重イオン照射を行った。 

アーク溶解法によってNi-Ti, Ni-Nb, Ni-Ta, Zr-Cu系
の金属間化合物を作成し、従来と同じ照射条件とな
るよう 200 MeV Xe イオンを原子力機構原子力科学
研究所タンデム加速器により 1x1011から 5x1014 /cm2

室温にて照射した。また 16 MeV Au, 4.5 MeV Ni, 4.5 
MeV Al イオンを量子科学技術機構高崎量子応用研
究所タンデム加速器にて、それぞれ同程度の照射量
で照射した。これら照射による結晶構造変化を評価
するため、通常の X 線回折と入射角度を 0.5 度とし
た微小角入射 X 線回折法（Grazing Incidence X-ray 
Diffraction, GIXD）を行った。さらに、一部の試料に
ついて照射による表面硬度変化をマイクロビッカー
ス硬度計により評価した。 

用いた Ni 基合金は全て化学量論組成比が 3：1 の
化合物を形成しているが、その基本構造は異なる。
これまで主に Ni-Nb 合金での各種イオン照射でのア
モルファス化の閾線量との相関において電子励起の
大きい照射でアモルファス化が早く現れる傾向がみ
られていた。しかし同じイオン種の照射では NiTi 合
金だけは結晶相が高照射量まで保持されアモルファ
ス化しないのに対し、Ni-Ta, Ni-Nb では 1013/cm2以上
でアモルファス化が確認されている。これらの照射
量に対する硬さ変化を測定したところ、Ni-Ta, Ni-Nb
合金ではアモルファス化による硬度の急激な上昇が
確認されていたが、Ni-Ti 合金では 1013/cm2以上の照
射でも硬度もほとんどしておらず、アモルファス化
との密接な関係性が確認された（Fig. 9）。すなわち、
照射損傷による格子欠陥導入に比べアモルファス化
は極端な特性変化をもたらすことが示された。また
アモルファス化した２種類の合金では、すでに結晶
のブラッグピークが消失しているにもかかわらず、

さらに照射量が増加するにつれてアモルファス状態
のままでも硬度がさらに上昇していた。この結果は、
アモルファス状態でも短範囲での微細構造において
異なる状態が照射によって形成されており、それら
の違いが機械的強度の違いに反映されるためと考え
られる。このような短範囲領域の違いがどのように
異なるのか、それが特性とどのような相関を持つの
かについては今後の課題である。 

次に 200 MeV Xe イオン照射した Zr 基合金の XRD
スペクトルを Fig. 10 に示す。この試料は Zr:Cu:Al = 
5:4:1 の複相組織で、Fig. 10 では主に Zr2Cu と ZrCu
の２相が観察されており、GIXD とは異なり照射領
域以外の情報も同時に含んでいるものの、1014/cm2以
上でアモルファス化していることがわかる。本合金
は Ni 基合金と異なりマトリクスが単相ではなく複
数の化合物を有しているが、Ni 基合金と同様にアモ
ルファス化が起こっていた。現在、アモルファス化
の閾線量や結晶相の変化などの詳細についての検討
を進めている。 

 
Figure. 9. Dose dependence of Vickers Hardness for Au-
ion irradiated Ni-base alloys. 

 
Figure. 10. XRD spectra odf Zr-base alloys irradiated with 
200-MeV Xe ions. 
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