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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 interactions of 
energetic ions with material are the basis of wide range of applications, such as material analysis, material modification 
and so on. The present coordinated research 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 the 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 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 coordinated research, we extensively continue our previous efforts by observing charge-
state evolution for C-ions after penetrating C-foils, by measuring electronic sputtering yields of SiC and KBr with high-
energy heavy ion irradiation, by observing amorphization processes of inter-metallic alloys with heavy-ion irradiation, as 
well as by observing an elongation of Au nanoparticles embedded in amorphous C-covered SiO2 substrates irradiated with 
energetic heavy ions. 

Keyword: swift heavy ion, heavy ion irradiation, charge-state distribution, electronic sputtering, lattice disordering, SiC, 
KBr, bandgap scheme, intermetallics, hardness, amorphous, nanoparticles elongation
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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。こういった衝突の重畳は、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、H25～H27
年度ならびに H28～H30 年度の一連の連携重点研究
において、特に高速重イオン照射により標的材料に
誘起される電子励起効果に注目し、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 [11–16]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
[17–22]とナノ粒子を利用したイオントラックの熱スパ
イク温度測定を実施し、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し、物性改質機
構の考察に資することで、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、さらに標的固体中に埋
め込んだ金属ナノ粒子の楕円変形に関する研究グル

ープを加えて、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
利用した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。また、基礎的研究において解明した物質透
過後の高速重イオン電荷分布を、医療用加速器や小
型加速器質量分析装置などの産業製品や反跳質量分
析器などの先端装置開発に適用する。 

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「高速重イオン衝突過程の解明と断面積データ
生産」と「高速重イオン照射による材料物性改質と
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
過程の解明と断面積データ生産」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、SiC および KBr にお
ける電子励起効果、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、ならびに高速重イオ
ン照射によるナノ粒子の楕円変形につき報告する。 

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。これらの衝突基礎
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]。物質透過によりイオン価数は、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、材料改質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タングステンイオンの電荷分
布を報告する。 
実験は 184 MeV W15+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
+30 価とし、これら 2 種の入射ビームの膜厚 4.6～20 
μg/cm2炭素薄膜透過後の出射電荷を高性能スペクト
ロメータにより価数分離し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、価数分布
レート方程式 
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は衝突深さ x における q 価イオン収量、 qqσ ′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、
184 MeV Wq+イオン（q = 15, 30）の炭素薄膜透過後の
電荷分布とシミュレーション結果を Fig. 1 に示す。
Fig. 1(b)より、W30+入射において、膜厚 9.9 および 20 
μg/cm2での出射電荷分布が完全に一致し、平衡電荷

( ) 31.4
q

q qF q= =∑ に達していることがわかる。こ
の場合のシミュレーション結果は、電荷分布巾が過
大となるものの、平均電荷はほぼ再現できている。
これに対し、Fig. 1(a)の W15+入射では、シミュレーシ
ョン結果は実験値の変化に追随出来ずに入射電荷の
15+と実験値の 31+の間の値となっており、使用した
断面積の改善が必要と考えている。また、C, S イオ
ン入射を含め、測定結果を衝突断面積理論計算値の
ベンチマークに応用している。 

2.2 SiC および KBr における電子励起効果 
酸化物、窒化物、アルカリハライド、希ガス固体

（frozen gas solids）等絶縁性・半導体非金属材料にお
いて、高速重イオン照射による電子励起スパッタリ
ング、格子不整（Ｘ線強度減少、格子定数変化）等電
子励起効果が観測されており、高速荷電粒子による
トラック形成 [23]、核分裂片（～1 MeV/u 重イオン）
による固体 UO2からの U 原子放出 [24]、H2O ice の電
子励起スパッタリング [25]が報告されて以降多くの
研究がなされている [15,26–29]。弾性衝突による原子は
じき出し効果とは対照的に、電子系から原子系への
エネルギー移行機構（electron-lattice coupling）の解明
が電子励起効果の基礎的理解とともに高速重イオン
照射による非金属材料の物性改質への応用の鍵とな
る。高速重イオンの飛跡にそって生成する高密度電
離状態を出発点にして、３つのモデルが提案されて

いる。第１は、クーロン爆発（Coulomb Explosion: CE）
モデル [23]で、高密度電離状態中の正イオン間のクー
ロン斥力によって原子変位が誘起される。CE モデル
によれば正イオンが電子励起スパッタリングに主要
な寄与をなすと予想されるが、その実験値 [30]は小さ
い上に電荷中性化に要する時間は短く、CE モデルは
適切でない。第２は、熱スパイク（Thermal spike: TS）
モデル [31]で、電子系から原子系へのエネルギー移行
機構”superheating”の説明は不明確であるが、高速重
イオンの飛跡にそってある領域が melt 状態になり、
蒸発するモデルである。TS モデルによる蒸発量の計
算値はスパッタリング率の実験値よりはるかに小さ
く [32]、TS モデルも適切とは言えない。第３は、格子
と結合した自己捕獲励起状態（self-trapped excited 
states coupled with lattice: STX[33–39]）モデル、すなわち
STX を構成する electron-hole（e-h）pair の無輻射再結
合（non-radiative decay）により原子が運動エネルギー
を得る。このエネルギーはバンドギャップ程度であ
り、電子励起状態からの STX 生成効率の議論を無視
するとバンドギャップが大きいほど電子励起スパッ
タリング率は大きくなると予想される。我々は 16 種
類の酸化物と 3 種類の窒化物の電子励起スパッタリ
ング率を測定し、バンドギャップ(Eg) > 3 eVの場合、
予想通り、電子的阻止能＝10 keV/nm における電子
励起スパッタリング率とバンドギャップとの相関を
得た [15,29]ものの、Eg < 3 eV の場合、前述の予想と逆
の傾向が見られ、バンドギャップの減少とともに e-
h pair 生成効率が大きくなることを反映しているた
めと考えられる。電子励起効果においては物質依存
性が強く、さらなる実験が望まれる。 
本稿では、SiC（Eg=2.86 eV）[40]、及び KBr（Eg=7.4 

eV）[41]の電子励起スパッタリング率、イオン照射に
よる結晶構造の乱れ（disordering）について報告し、
電子励起スパッタリング率と disordering との相関を
議論する [29]。炭化物の電子励起スパッタリングの報
告例がない事、アルカリハライドの化学量論的電子
励起スパッタリングに関して、LiF[42]以外にデータが
ない事を理由として上記試料を選んだ。高速重イオ
ン照,射の結果を低エネルギーイオン照射（弾性衝突
効果が支配的）の結果と比較し、高速重イオン照射
効果は電子励起によることを示す。さらに、高密度
電離状態が中性化するまでの短い時間中のクーロン
斥力（Coulomb Repulsion: CR）による微小原子変位
（格子振動振幅程度）と高電子励起状態との結合モ
デル（highly excited state coupled with lattice: h-ESCL 
or equivalent to multi STX or bandgap scheme）を用い
て、電子系から原子系へのエネルギー移行機構を議
論する。 
六方晶 SiC（厚さ 0.2 mm）および面心立方 KBr 単

結晶を厚さ 1 mm 程度に劈開した試料に室温にて高
エネルギーXe, Ni, Ar, Cl イオンを照射して炭素薄膜
（100 nm）に集積したスパッタ原子を 1.5–1.8 MeV 
He+ラザフォード後方散乱法（RBS）により分析する
とともに（炭素薄膜集積法 [27]）、Cu-Kα X線回折（XRD、
名古屋大学アイソトープ総合センター）法によりイ
オン照射による結晶格子不整（disordering）を求めた。

 

 
Figure 1 Charge-state distribution for 184 MeV (a) W15+ 
and (b) W30+ ion after C-foil penetration. 
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炭素薄膜透過中にイオンは平衡電荷に達していると
考えられる。炭素薄膜透過中のエネルギー損失の計
算値は約 2 MeV（200 MeV Xe）、1 MeV（100 MeV 
Xe, 90 MeV Ni）、0.5 MeV（60 MeV Ar, 55 MeV Cl）
である。チャネリング効果は意図していないが、試
料が単結晶のためその影響を評価すると、100 MeV 
Xe イオンの場合、チャネリングの臨界角は 0.32º（SiC, 
<001>軸方向の原子間距離 d=0.504 nm）、0.65º（<001>
軸方向の原子間距離 d=0.33 nm）となるのに対し、イ
オンビームの発散角は約 0.5 º とチャネリング臨界角
と同程度あり、チャネリング効果の影響は小さい。 

SiC からスパッタされた Si 収量のイオン照射量依
存性をそれぞれ Fig. 2(a)に示す。KBr からスパッタ
された Br 収量も同様な結果で、いずれもスパッタ収
量がイオン照射量に比例し、照射領域のオーバーラ
ップ効果の影響が小さいことがわかる。比例関係の
傾きと炭素薄膜中への Si, Br の集積効率各 0.48[43], 
0.4 を用いてスパッタリング率（原子数/イオン）を求
め、試料の照射領域と未照射領域の RBS スペクトル
に差異が見られないことから化学量論的スパッタリ
ングを仮定して全スパッタリング率を得た結果を

Table 1 に示す。得られたスパッタリング率は弾性衝
突カスケードに基づく計算値（2 keV Ar, 核的阻止能
=0.62 keV/nm, 入射角 20º からの推定値 1[45]を用い、
核的阻止能に比例すると仮定して算出）より Si, Br と
も 103倍大きく、電子励起効果が支配的であることが
わかる。Fig. 1(b)に見られるように、X 線回強度（(002)
回折角 2θ~35.5º(Si), ~27º(Br)）が照射量に比例して減
少する。単位照射量当たりの X 線回強度減少率（YD）
を Table 1 に示す。電子励起スパッタリングに寄与す
る深さは 100 nm 以下と推定され [14]、後述するよう
に、表面近傍での電子的阻止能が良い指標となる。
しかし、X 線の透過距離は 10 μm 以上であり、X 線
回折強度減少率の電子的阻止能依存性を議論するた
めには X 線の透過距離を考慮する必要がある。SiC, 
KBr 中の Cu-Kα X 線（波長 0.154 nm）の透過距離（X
線強度が約 1/3 に減少）はそれぞれℓ=69, 34 μm[46]、
従って、この距離に相当する深さ各ℓsinθ = 21, 8 μm
を得る。ここで、θは回折角の 1/2 である。電子的阻
止能を Se として、(Se(dXP) / Se(surface))exp(-2 dXP / ℓ
sinθ)が 20%以下となる深さを dXPとする。後述する
ように、YD は電子的阻止能に超線形的に依存する。
従って、深さ dXPでのＸ線の寄与は 20 %よりかなり
小さくなる。表面から dXPまでのSeとの平均値をSeav

とし、dXP、Seavを Table 1 に示す。電子励起スパッタ
リング率 Y、X 線回強度減少率 YDの電子的阻止能依
存性は Se のべき乗に比例し、SiC に対し Y=(1.86 
Se)1.53, YD=(0.0287 Se)1.73, YD=(0.037 Se

av)1.97、KBr に
対し Y=(0.77 Se)3.0, YD=(0.118Se)2.2, YD=(0.127 Se

av)2.4

と、Y と YDのべき乗指数として類似の値が得られて
おり、スパッタリングと結晶格子不整が同じ機構に
よると言える。YDの指数が Y の指数よりいくらか大
きいが、この違いは、電子励起スパッタリングは大

 

 
Figure 2 (a) Areal density of Si (1014 cm-2) collected in 
C-foil sputtered from SiC, (b) XRD intensity of SiC vs 
ion fluence (1012 cm-2) for 198 MeV Xe (Δ), 99 MeV Xe 
(O), 89 MeV Ni (∇), 60 MeV Ar (□) and 55 MeV Cl (◇) 
ions with the equilibrium charge. An estimated error of 
the areal density and XRD intensity is 10 %. 
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Table 1 Electronic (Se), nuclear (Sn) stopping powers 
(keV/nm) near surface of SiC and KBr, and projected 
range (Rp in μm) for 198 MeV 136Xe, 99 MeV 136Xe, 89 
MeV 58Ni, 60 MeV Ar+7 and 55 MeV Cl+7 ions calculated 
using TRIM1997[44] and sputtering yield Y (per ion) of SiC 
and KBr. Se

av (keV/nm) is the electronic stopping power 
averaged over the depth of dXP (μm) relevant to XRD and 
YD (10-12cm2) the XRD intensity degradation. 
 
Ions  Se  Sn  Rp Y Se

av(dXP) YD 
  (keV/nm)  (μm)  (10-12cm2) 
 
SiC 
198 MeV Xe  20.74 0.0735 15.3  258 17.62(10.5) 0.41 
99 MeV Xe  17.2  0.129 10.2  200 13.53(6.5) 0.29  
89 MeV Ni   11.35 0.0207 10.3  110 9.91 (8.5) 0.145 
60 MeV Ar 6.4 0.00924 10.5  44.4 5.97(9.2)  0.052 
55 MeV Cl 6.1 0.00794 10.1 40.0 
KBr 
198 MeV Xe  12.38 0.0508 27   713 11.63(8)  2.35 
99 MeV Xe   9.7  0.089 18.3  500 8.5(8)  1.3 
89 MeV Ni   6.81  0.014 18.3  113 6.64(8)  0.64 
55 MeV Cl 3.65 0.0053 17.9 30 
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きな原子変位に起因するのに対し、格子不整には小
さな原子変位を含むことによると考えられ、WO3薄
膜にも類似の傾向が見られた [13]。KBr の YDが SiC
の YDより大きいことなど、Y, YDのべき指数の物質
依存性の要因は今後の検討課題である。 
電子励起スパッタリング率の代表的な値として

Y(Se = 10 keV/nm)とバンドギャップ Egとの相関を
Fig. 3 に示す。本研究で得られた値は Y=88（SiC）、
Y=457（KBr）である。これまでに得られた結果 [15]と
ともに LiF の結果 [28]、Y=480（垂直入射、Li+F 全収
量）、Eg = 13.6 eV[41]を示す。KBr と LiF の Y は同程
度で Eg依存性が弱い。この理由として LiF で見られ
た非等方性の物質依存性、LiF の場合、スパッタ原子
コレクターの集積効率を 1 としていることが考えら
れる。SiC の収率はこれまでの酸化物、窒化物の結果
に基づく収率の上限値（Fig. 3 の点線で示した Eg

4依
存性）より大きい。Eg < 3 eV なので e-h 生成率の影
響が大きい領域に分類される。Egがほぼ同じにもか
かわらず、MgO、Al2O3の収率が SiO2よりはるかに
小さいのは STX の存在・非存在によって説明される
[36]。弾性定数が小さい場合のみ STX が存在しうるこ
と [36]を考慮すると、ZrO2

[47]、MgAl2O4
[48]も弾性定数

が大きいことからSTXの非存在即ちスパッタリング
収率が小さいと予想される。 
高密度電離時には速やかに中性化すると考えられ

るが、非常に短い間（~fs）、Coulomb repulsion（CR）
が適用できる。単純な２イオン間 CR[49]によれば Si+-
C+、K+-Br+平衡位置からの変位が 0.01 nm（最近接原
子間距離の 1/10 程度）となるのに要する時間は~6, 9 
fs と見積もられ、この微小変位と高励起状態が結合
する可能性（highly excited-state coupled with lattice: h-
ESCL）が考えられる。h-ESCL の electron-hole pair は
非光放出（non radiative-decay: nRD）によって再結合
して格子系へエネルギーを与え、原子変位を生成す

る。原子変位の大小に従って、電子励起スパッタリ
ング、disordering、phonon 生成に至る。KBr の場合、
室温付近での nRD の分岐比は 1 に近い [50]。また、
bi-STX（multi-STX の形態のひとつ）の nRD による
欠陥生成率が STX よりも大きいことが議論され、電
子励起効果の電子的阻止能依存性が超線形になるこ
とのひとつの要因と考えられる。h-ESCL の生成効率、
nRD の分岐比、大きな原子変位の生成割合の物質依
存性、定量議論が今後の課題である。 

2.3 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 
我々の研究グループでは、優れた高温耐性や高強

度を誇り構造材料として利用されている Ni 基金属
間化合物に重イオン照射を施すことにより、結晶構
造から非平衡相であるアモルファス状態に変態し、
それに伴う表面の硬度制御による材料改質への応用
の可能性を見出した。その中で Ni 基合金でも異なる
合金組成である Nb や Ta と Ti の合金ではアモルフ
ァス化の有無と合金硬さの変化に大きな違いが見ら
れた [51,52]が、その違いの原因については解明できて
いない。そこで、2019 年度は金属間化合物の中でも
バルクでのアモルファス合金の作成が容易で広い過
冷却液体領域を有する Zr 基合金 [53]の結晶材に対す
る重イオン照射効果について各種の照射条件での結
晶相及び微細構造の変化や、アモルファス化におい
て重要な要因の一つと考えられる空孔型欠陥の挙動
について検討を始めた。本稿では金属間化合物であ
る Zr50Cu40Al10合金の照射によるアモルファス化と
硬さとの相関について考察を行った結果について報
告する。 

Ar ガス雰囲気中でのアーク溶解によって作成し
た直径 8mmφの棒状 Zr-Cu-Al 合金を約 0.5mm 厚の
ディスク状に切り出し、真空中にて 773K で均質化
熱処理を行った。この合金を X 線回折（XRD）測定
にて結晶性と結晶構造を確認した上で、200MeV の
Au および Xe イオン照射を室温で 1×1011から 5×
1014 /cm2の照射を行った。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）およびマイクロビ
ッカース硬度測定を行った。 

Fig. 4 の GIXD 測 定 結 果 よ り 未 照 射 で の
Zr50Cu40Al10合金の構造は主に正方晶系 Zr2Cu と斜
方晶系 Zr7Cu10の複相組織である。いずれの照射でも
各結晶相のピーク強度は照射によって低下し、大き
く結晶相が乱れている一方、ブロードなプロファイ
ルが出現していることから乱れた結晶相がアモルフ
ァス化していることがわかる。また、同じ 200 MeV
のイオンでも Auイオンと Xe イオンでの各結晶相の
変化過程が異なり、Auイオンの照射では 1×1014 /cm2

の照射で Zr2Cu のピークが完全に消失し、Zr7Cu10相
ではピーク強度は減少したものの消失はせずピーク
位置が低角側へシフトした。一方 Xe イオン照射で
は、同じ 1×1014 /cm2の照射量では Zr2Cu および
Zr7Cu10共にピーク強度は減少するものの完全には

 
Figure 3 Sputtering yields at Se=10 keV/nm vs bandgap, 
Eg (eV) for SiC and KBr (●), other data[40] and LiF (●)[29]. 
Eg dependence of the upper limit of the sputtering yields 
at Se=10 keV/nm is indicated by dash line for Eg >3 eV. 
Similarly, Eg dependence is shown for Se =15 keV/nm 
(dot line) and 5 keV/nm (dot-dash line). 
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消失せず、いずれのピークも低角側へのシフトが確
認できる。低角へのピーク移動は格子面間隔の膨張
が起こったことを意味しており、いずれの照射でも
結晶相の乱れは格子膨張を引き起こしているものの、
イオン種によりその起こりやすさが異なることがわ
かった。次に Fig. 5 に Xe イオン照射した合金のマイ
クロビッカース硬さの変化を照射量の関数として示
す。Au イオン照射の場合も含め、照射によって元の
硬さに対して軟化していることがわかった。これら
の２つのイオン照射効果を比較すると、Xe イオンで
はほとんど変化のない 1×1014 /cm2の照射量でも Au
イオン照射では大きく硬度が低下し、Au イオンの方
が低照射量でも大きく強度に影響する照射効果を起
こしている。 
これらの結果を GIXD と比較して考察する。第一

に、Au イオン照射では 1×1014 /cm2照射ですでに大
きく結晶が乱れており Xe イオンでは同じ照射量で
結晶相がまだ残っている。このようなイオン種依存
性は入射イオン当たりの損傷形態が異なるためであ
ると考えられるが、同じアモルファス合金において
アモルファス状態が保持されつつ硬さが変化する場
合があり [54–56]、アモルファス化してもさらに照射で
その性質が異なる変化が進む可能性も考えられるた
め、今回の評価のみではこれ以上その違いを定性的
に議論することはできない。次に、乱れた結晶相が
Au イオン照射では主に Zr2Cu であるのに対し、Xe
イオンでは Zr7Cu10の方が先に乱れる傾向を示して
おり、硬度低下にはアモルファス化の量、もしくは
結晶相のうち Zr2Cu の乱れが優先的に影響するか、
いずれかであると考えられるが、現時点ではこれら
の結晶相ドメインの定量比率を評価することができ
ていないことから、いずれが主な要因であるかは特
定できていない。今後の実験と考察により主要因が
いずれであるか解明したい。 

2.4 高速重イオン照射によるナノ粒子の楕円変形 
金属ナノ粒子を分散させた酸化物などの固体に対

して高速重イオン照射を行うと、ナノ粒子がビーム
方向に伸びて楕円化する現象が知られて久しい。こ
の現象は固体中に埋め込まれたナノ粒子だけに起こ
り、固体表面に形成された（埋め込まれていない）
ナノ粒子では起こらないた
め、変形への媒質の重要性が
示唆されている [57]。現象の
発見当時、固体中に金属ナノ
粒子を形成する方法として、
高濃度の低エネルギー（数十
～数百 keV）イオン注入が用
いられたため、イオン注入過
程で結晶性の媒質が非晶質
化してしまう問題があった。
イオン注入以外の方法で結
晶中にナノ粒子を形成して
も、ナノ粒子の楕円化を誘起
させるための高速重イオン
照射により媒質が非晶質化
してしまう。このような事情
からか、これまでの研究は媒
質として非晶質 SiO2を用い
たものが大半で、これ以外の
媒質は、少数だが LiNbO3（イ
オン注入で非晶質化したも
の）、非晶質 Si3N4、非晶質
Si、結晶性 AlN などに限られ
た。さらに最近まで楕円化の
メカニズムにイオンハンマ
リング効果が関与している
と考えられていた。ハンマリ
ングは非晶質材でのみ起こ

 
Figure 4 GIXD profiles of Zr50Cu40Al10 inter-metallic 
alloy for 200 MeV Au and Xe ion irradiation. 

 
Figure 5 Change in micro Vickers hardness by 200 MeV 
Xe ion irradiation. 

 
Figure 6 Schematically 
depicted Au nanoparticles 
embedded in deposited 
matrix X. 
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ると信じられているため、少数の例外を除けば、媒
質はほぼ非晶質であった。 
我々はこれまで、まず非晶質 SiO2基板上に厚さ 3 

nm の Au 薄膜を電子ビーム蒸着法で堆積して形成し
た後、急速熱処理を行って Au 薄膜を分裂させ、さら
にその上に SiO2膜を堆積することにより、SiO2中に
埋め込まれた Au ナノ粒子を作製してきた（Fig. 6）
[58]。この方法で形成されたナノ粒子はいわゆるパン
ケーキ型の回転楕円体で、長軸がおおよそ 20 nm 程
度あった。本研究は、この最後の過程で Au ナノ粒子
を覆うために堆積させる物質を SiO2以外のものに変
え、高速重イオン照射を行うことにより、ナノ粒子
楕円化の被覆物質依存性を評価することを目論む。
この方法だと Au ナノ粒子のサイズは、SiO2基板上
に堆積させた Au 膜が熱処理でナノ粒子に分裂する
過程、つまり Au と SiO2の表面エネルギーなどで決
まり、被覆媒質を変えてもナノ粒子のサイズは変化
せず、ナノ粒子の初期サイズ依存性を考慮せずに楕
円化の効率が評価可能となる。 

2019 年度は、ナノ粒子上に非晶質カーボンを厚さ
50 nm 堆積させた試料に対し、200 MeV Xe14+イオン
を入射角 45 度で照射した。比較のため、QST 高崎で
4 MeV C60

+イオン照射を行った。ナノ粒子の楕円化
は偏光吸収の偏光角度依存性と透過電子顕微鏡観察
から評価した。Fig. 7 に楕円化で伸びた方向に平行な
直線偏光で測定した光吸収スペクトルと垂直な場合
の差を示す。照射量 5 × 1013 ions/cm2で明瞭な分散型
の信号が観測され、ナノ粒子の楕円化が示唆される。
ただし、媒質が SiO2の場合に比べて、楕円化信号は
非常に小さかった。透過電子顕微鏡観察からも楕円
化の証拠は得られた。 
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