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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 materials 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 W-ions after penetrating C-foils, by measuring secondary electron yields for cluster projectile ions, by 
measuring sputtering yields and lattice disordering of TiN thin films with high-energy heavy ion irradiation, by observing 
local structure and hardness change for Zr-Cu-Al alloy with heavy-ion irradiation, as well as by observing a shape 
elongation of Au nanoparticles embedded between NiO layer and SiO2 substrate after energetic heavy ion irradiation. 

Keyword: swift heavy ion, heavy-ion irradiation, charge-state distribution, secondary electron, cluster effect, electronic 
excitation effect, TiN thin film, electronic sputtering, lattice disordering, compound alloy, local structure, amorphous, 
nanoparticle 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伴い、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
二次電子や二次粒子が、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 の速さ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、衝突による二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、固体中での二次電子生成
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二次電子収量に
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
してきた。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きた。H31～R3 年度の連携
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
らなる進展をめざした。 

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
透過後の高速重イオン電荷分布とコンボイ電子収量
におけるクラスター効果を、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、TiN 薄膜の電子励起効果、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 

高速重イオンと物質の衝突過程は、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]。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[3–6]。本報告では、材料照射に利用され
るタングステンイオンの電荷分布を報告する。 

184 MeV W13+イオンビームの膜厚 2.1～20 μg/cm2

炭素薄膜透過後の出射電荷分布測定結果を Fig. 1 に
示す。膜厚 9.9 μg/cm2にて電荷分布が平衡に達し、平
均 31.3 の非対称分布となった。一般に平衡電荷分布
は対称性を示すことが知られており、理論計算とあ
わせ何が非対称性をもたらすかを検討中である。 

 

 

Figure 1. Charge-state distributions for 184 MeV W13+ 
incident ions after C-foil penetration. 

2.2 コンボイ電子収量におけるクラスター効果 

複数の原子より構成される分子（等核分子の場合
クラスターと称される）を加速したイオンビーム、
特にボーア速度より高速な分子ビームによる固体照
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射によって誘起される様々な物理現象は、原子を
別々に入射した場合とは異なる。これは、複数の原
子が時間的、空間的に近接して存在するためにおこ
る効果で、総じてクラスターあるいは近接効果と呼
ばれる。このような照射に対する固体内電子の応答
における特異性を理解することは、高速クラスター
ビーム利用法の開発にあたり特に重要であり、本研
究は高速分子ビーム照射における炭素薄膜からのコ
ンボイ電子収量に着目して、二次電子生成機構のク
ラスター効果を明らかにする。これまでの研究で、
Cn

+照射におけるコンボイ電子収量は同速度の C+照
射時に比べて大きく増加し、その効果は膜厚 150 
g/cm2 程度まで持続することを明らかにした。これ
は、イオン電荷や阻止能における近接効果がとうに
消滅している長いイオン間距離においても、コンボ
イ電子収量における近接効果が持続することを示唆
する。入射イオンと同速度で固体内を移動するコン
ボイ電子は極低エネルギー散乱によりイオンへの捕
獲、電離を繰り返す。コンボイ電子収量における近
接効果は、このような低エネルギー散乱において電
子は個々の有効電荷 Z の入射原子ではなく、n 個の
電荷の集まりである nZ の電荷の粒子と相互作用す
るためと考えられる。コンボイ電子収量における近
接効果が極低エネルギー散乱によるものだとすると、
固体中でのフラグメントイオン間の相対速度（等核
二原子分子入射の場合、エネルギーストラグリング
に相当する）が重要な指標となると考えられ、本研
究では異核二原子分子 CO+を固体標的に照射して、
同核二原子分子 C2

+, O2
+照射のコンボイ電子収量近

接効果と比較検討を行う。測定済みの C2
+に続き、今

年度 O2
+入射によるコンボイ電子収量を測定した。 

測定より O2
+イオンの場合も C2

+同様、薄い標的ほ
ど単原子あたりのコンボイ電子収量が大きく、より
厚い 157 g/cm2標的で Y(C2

+)/2Y(C+) = 1（近接効果な
し）に近づく結果を得た。（Fig. 2）11.5, 52.4g/cm2 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

Figure 2. Target-thickness dependence of the vicinage 
effect on the convoy-electron yields. Ratio Y2/2Y1 = 1 
means there is no vicinage effect.. 

標的においては、Y(C2
+)/2Y(C+)が C2

+照射時に比べて
有意に大きく、これは同速の C より O の方が固体中
での有効電荷が大きいため、コンボイ電子の固体か
らの脱出長が長くなることを示唆している。今後、
異核二原子分子である CO+を照射してコンボイ電子
収量を測定し、C2

+, O2
+照射時に比べて近接効果が弱

まるかを確かめ、コンボイ電子収量における近接効
果に固体中でのフラグメントイオン間の相対速度が
及ぼす影響につき検討する。 

 

2.3 TiN 薄膜の電子励起効果 

酸化物、窒化物等絶縁性および半導体固体材料に
おいて、高速イオン照射による電子励起に起因する
表面近傍の原子放出（スパッタリング）等電子励起
効果が観測されている。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（electron-
lattice coupling）の解明は電子励起効果の基礎的理解
とともに高速イオンによる非金属材料の物性改質へ
の応用に不可欠である。本研究では、これまで提案
された 3 つの電子励起モデルのうち、格子と結合し
た自己捕獲励起状態（self-trapped excited states coupled 
with lattice: STX）モデル（Bandgap scheme）に注目し
て電子励起機構解明に取り組んでいる。STX の崩壊、
すなわち電子-正孔対（e-h pair）の無輻射再結合によ
り原子が得る運動エネルギーはバンドギャップ程度
であり、e-h pair 生成効率を無視すればバンドギャッ
プEgとともに電子励起スパッタリング収量が増加す
ると予想される。Eg≧3 eV である酸化物（SiO2 glass, 
SiO2 single crystal, SrCeO3, Y2O3, SrTiO3, TiO2, ZnO, 
CeO2）、窒化物（Si3N4, AlN）とアルカリハライド（LiF, 
KBr）の場合、近似的に上記の予想に従う[23,24]が、WO3

（Eg =3 eV）の場合この予想より 2 桁以上大きく、Eg

＞5 eV である Al2O3, MgO, MgAl2O4, ZrO2の場合 1 桁
以上小さい。また Eg＜3 eV では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と考えら
れるが、実験値が少なくさらなるデータが望まれる。
本報告では、TiN 薄膜の電子励起スパッタリング率
（放出原子数／入射イオン）、イオン照射による結
晶構造の乱れ（格子不整, disordering per unit fluence）
について報告する。高速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、高速イオン照射効果は電子励起によるこ
とを示し、電子励起スパッタリング率と格子不整と
の相関を調べる[24]。さらに、クーロン斥力（CR）＋
STX 混合モデルを用いて、電子系から原子系へのエ
ネルギー移行機構（electron-lattice coupling）を議論す
る。 

RF マグネトロンスパッタ法（Ti of 99.5 % purity お
よび高純度 N2ガス）を用い、SiO2 glass、C-plane-cut 
Al2O3（C-Al2O3）および R-plane-cut Al2O3（R-Al2O3）
基板（600 ºC, ~1 cm2）上に TiN を作成した[24]。膜厚
は 170 nm 程度である。Cu-K X 線回折（XRD）法を
用い、SiO2 glass および C-Al2O3 基板上 TiN 薄膜
（TiN/SiO2, TiN/C-Al2O3）の立方晶構造の(111), (200), 
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Table 1 Sputtering yields of Ti (/ion), electronic and 
nuclear stopping powers (keV/nm), lattice disordering, 
i.e., XRD intensity decrease per unit ion fluence(YXD 
10-12 cm2). Values in parenthesis are for (220) plane. 

Ion YSP Se Sn YXD 

 (Ti) (keV/nm) (10-12 cm2) 
60 MeV Ar 51.8 9.41(9.35) 0.0135 0.14 
89 MeV Ni 147 15.5(16.5) 0.0305 0.27(0.2) 
99 MeV Xe 380 26.7(25.5) 0.19 0.50(0.35) 
198 MeV Xe 529 30.85(30.25) 0.11 0.6 
 

(222)面 X 線回折強度より、薄膜試料の結晶性および
イオン照射による結晶性変化（disordering）を求めた。
原子力機構原科研のタンデム加速器より得られる高
エネルギーXe, Ni, Ar イオンを 100 nm カーボン膜を
通過させ平衡電荷として入射試料に室温にて照射し
た。C-foil（100 nm）集積法[25,26]を用い、C-foil 中の
Ti の集積効率（0.34）[25]をあわせて Ti のスパッタリ
ング率を得た（Table 1）。 

弾性衝突による TiN のスパッタリング率 YEC は弾
性衝突エネルギー損失 Sn（核的阻止能、Table 1）に
比例するとし、スパッタリング率の実験値 0.527（0.6 
keV Ar ion）[27], 0.427（0.6 keV N ion）[27], 0.7（0.5 keV 
Cd ion）[28]を用いて、比例定数として 1.6 nm/keV を
得た。YSP（TiN）／YECは~103となり、高エネルギー
スパッタリングは電子励起効果に起因することが確
かめられた。さらに YSP は電子的阻止能 Se のべき乗
に比例し、べき乗指数が 1 より大きいこと（後述）
も電子励起スパッタリングを支持する。未照射及び
高エネルギー重イオン照射後の TiN/SiO2 の XRD 強
度を Fig. 3 に示す。各イオン照射に対して、TiN/SiO2

の(111), (200)および TiN/C-Al2O3 の(111) X 線回折強
度のイオン照射量依存性は基板、回折面によらず同
じ線形的減少を示す。ただし、TiN/R-Al2O3の(220) X
線回折強度のイオン照射量依存性は上述の依存性よ
り 30 %程度小さい。(111), (200)X 線回折強度の減少

率を表 1 にまとめる。試料薄膜厚（~ 170 nm）は減衰
長（X 線強度が 1/e に減少する長さ、(111), (200), (220)
回折に対し各々3.7, 4.3, 6.0 µm）より十分小さく(＜
1/20)、X 線減衰の影響は無視できる。格子不整を調
べるために使用する高エネルギーイオンの場合、必
ずしも平衡電荷入射ではなく、入射電荷 Qiは平衡電
荷 Qeq

[29]より小さい（60 MeV Ar: Qi=7, Qeq=13, 90 MeV 
Ni: Qi=10, Qeq=19, 100 MeV Xe: Qi=14, Qeq=25, 200 
MeV Xe: Qi=14, Qeq=30）。非平衡電荷入射効果[30]を
参照し、電子損失断面積経験式[31,32]より、平衡電荷に
達する長さ LEQとして、各々4.5, 4.4, 4.2, 4.0 nm を得
た[24]。TiN 薄膜厚は LEQより約 40 倍大きく、非平衡
電荷入射の影響は無視できる。電子励起スパッタリ
ング率（YSP (Ti+N) per ion）と格子不整（YXD per unit 
fluence）の電子的阻止能 Se 依存性を Fig. 4 に示す。
YSP及び YXDは Seのべき乗に従い、YSP = (1.17Se)1.95, 
YXD = (0.0224 Se)1.26となった。両者のべき乗指数は 1
より大きく同程度である。 

TiN, SiO2, ZnO, Fe2O3, WO3, KBr および SiC のスパ
ッタリング率と格子不整の電子的阻止能のべき乗依
存性が報告されている [13,23,24]（Table 2）。スパッタ
リング率と格子不整の電子的阻止能 Seのべき乗依存
性の指数（NSP, NXD）は 1 より大きく試料毎に同程度
の値を示す。ただし Fe2O3の場合 NSPは 1 に近く NXD

は NSP より 2 倍大きい。スパッタリングには大きな
原子変位が、格子不整には小さな原子変位とアニ―
リングが関与しているが、べき乗指数の類似性は両
者が類似の電子励起起源／過程によると考えられる。
Se = 10 keV/nm の格子不整とスパッタリング率との
比（YXD／YSP 10-15 cm2）は 1 程度あり、この議論を
支持する。ZnO の場合、格子不整とスパッタリング
率との比は非常に大きく、ZnO の電子励起スパッタ
リング率が非常に小さいことによると考えられる。
SiO2の場合、透過電子顕微鏡(TEM), RBS-Channeling
法で得られた damage cross section[33] が YXDと一致す
る。（Se＞10 keV/nm）[24]。 

 

Figure 4 Sputtering yields YSP (Ti+N) per ion (□, x) and 
XRD intensity degradation YXD per unit ion fluence 
(10-12 cm2) (O, +) as a function of electronic stopping 
power Se (keV/nm). 

 
Figure 3. XRD intensity of TiN films normalized to 
unirradiated films. Diffraction planes (111) and (200) 
are indicated by ■, ▼, O, ▲ and ◇, +, x, 
respectively, for SiO2 substrate, (111) by ◆ for C-
Al2O3, and (220) by ▷ and ◁ for R-Al2O3. 
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Table 2 Electronic stopping power (Se in keV/nm) 
dependence of electronic sputtering yields YSP = 
(BSPSe)NSP and lattice disordering YXD (10-12 cm2) = 
(BXDSe)NXD [24]. 

Sample BSP NSP BXD NXD YXD/YSP 
 (nm/keV) (nm/keV)  (10-15 cm2) 
    (Se=10 keV/nm) 
 
TiN 1.17 1.95 0.0224 1.26 1.26 
SiO2 0.58 3.0 0.055 3.4 0.67 
ZnO 0.175 1.57 0.057 1.32 198 
Fe2O3 1.16 1.25 0.029 2.54 2.0 
WO3 0.65 3.6 0.07355 2.65 0.53 
KBr 0.77 3.0 0.127 2.4 3.9 
SiC 1.86 1.53 0.0377 1.97 1.7 
 
クーロン爆発（CE）モデルにおいて、正イオンは

速やかに中性化すると考えられるが、非常に短い間
（~fs）、クーロン斥力が適用できる可能性がある。
単純な 2 イオン間 CR[34]によれば Ti+-N+の平衡位置
からの変位が 0.02 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~12 fs と、同様に Si+-O+

（~15 fs for 0.025 nm）, Zn+-O+（~12 fs for 0.02 nm）, 
Si+-C+（~6 fs for 0.01 nm）, K+-Br+（~15 fs for 0.01 nm）
と見積もられ[24]、この小さな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 e-h pair は光放出
(radiative decay)または非光放出(non radiative-decay: 
nRD)によって再結合し、電子的基底状態にもどる。
h-ESCL の nRD は格子系へエネルギー移行、すなわ
ち原子変位生成を意味する。原子変位の大小に従っ
て、電子励起スパッタリング、格子不整、phonon 生
成に至る。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定量議論が今後の課題であ
る。 

 

2.4 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 

アモルファス合金は、ある一定の条件を満たす合
金組成についてのみ、高温液体状態から極めて速い
冷却速度で急冷することで長周期構造を形成する前
に粘性流動が阻害され、過冷却液体状態である固体
的なものが得られる。その合金の組成や化学量論比
について厳密な法則は解明されていないものの、金
属のアモルファス化は高強度、軟磁性、耐食性など
結晶材とは異なる優れた特性を持つ材料となるため
新材料として注目されている。このようなアモルフ
ァス化法の一つとして重イオン照射を適用するのが
本研究の目的であり、そのための照射合金種と照射
条件についての検討を進めている[35-37]。これまでの
研究で、一部の化合物合金において、ある一定の照
射量以上では結晶構造が大きく乱れて再配列できず
アモルファス化するものがあることがわかっており、
複数の金属合金系について重イオン照射を行い、ア

モルファス化閾線量の合金種依存性や、アモルファ
ス化に伴う特性変化としての硬さの変化について評
価を行なってきた。その結果、合金種に強く依存し
てアモルファス化への過程が異なり、硬さ変化につ
いては合金種によって硬くなるものと軟らかくなる
ものがあることがわかってきた。これまで Zr-Cu 系
合金で最も過冷却液体領域の広い共晶組成合金につ
いて照射改質の研究を進めてきたが、この合金系は
組成がわずかに異なる亜共晶領域では著しく特性が
異なることも知られており[38]、本研究ではこの亜共
晶合金での照射効果について評価を行った。 

試料はアーク溶解法によって作成した亜共晶組成

Figure 7. Micro-Vickers hardness change of 
Zr45Cu40Al10 alloy after 16 and 200 MeV Au ion 
irradiation.  

 

Figure 8. Profile change of EXAFS spectra for 
Zr45Cu40Al10 alloy with 16 MeV Au ion irradiation. 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 9. Profile change of EXAFS spectra for 
Zr45Cu40Al10 alloy with 200 MeV Au ion irradiation. 
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の Zr45Cu45Al10 合金を約 0.5 mm の厚さの板状に切り
出し均質化熱処理を行った。この合金に 16 MeV お
よび 200 MeV の Au イオンを量子応用研究機構高崎
研究所 TIARA と原子力機構原科研タンデム加速器
にてそれぞれ室温で 1×1013 /cm2から 1×1014 /cm2まで
照射した。これら照射試料に対し微小角入射 X 線回
折（Grazing Incidence X-ray Diffraction, GIXD）、陽電
子消滅測定および高エネルギー加速器研究機構 BL-
27 にて Cu-K 吸収端を用いた X 線吸収微細構造
(EXAFS)測定を行い、結晶構造と微細構造評価を行
なった。またそれらのマイクロビッカース硬さ測定
を行った。 

X 線回折結果よりいずれのエネルギー照射におい
ても 1×1014 /cm2 の照射でほぼ完全にアモルファス
化していた。これは共晶合金の場合でもほぼ同様の
結果であった。次に硬さ変化を見てみると（Fig. 7）、
200 MeV では照射量が増えるにつれ硬化するのに対
し、16 MeV では 1×1015 /cm2までは軟化し、さらに
照射を継続すると再び硬化した。このように、これ
らの結果から 16 MeV と 200 MeV でどちらもアモル
ファス化するにもかかわらず、硬度変化の挙動が全
く異なることがわかった。同じアモルファスでの硬
度変化の違いの要因を検討するために微細構造につ
いて次に比較する。Figs. 8, 9 に 16 MeV および 200 
MeV-Au 照射の各照射量に対する EXAFS スペクト
ルの変化をそれぞれ示す。2Å のピークは Cu-Cu、2.5 
Å は Cu-Zr の配位をそれぞれ反映している。いずれ
の照射でも照射量が増えるに従いピークが減少して
いるが、200 MeV の方が Cu-Cu 結合の減少が顕著で
あることがわかる。陽電子消滅測定ではこれらの照
射での自由体積変化はいずれのエネルギーでも一様
に増加する同じ傾向が観察された。以上を踏まえる
と、重イオン照射では平均的な格子の再配列や空隙
の変化の違いは見られないが極めて短範囲での結合
の比率が変化することで、硬さなどの機械的強度に
影響していると考えられる。 

 

2.5 高速重イオン照射によるナノ粒子の楕円変形 

酸化物中などに分散させた金属ナノ粒子に対して
高速重イオンを照射すると、ナノ粒子がビーム方向
に伸びて楕円変形する現象が知られている[39]。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[40]、変形への媒質の重要性
が示唆されている。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、高線量の低エネル
ギー（数十～数百 keV）イオン注入がよく用いられ
た。そのため、せっかく結晶性の媒質固体を用意し
ても、高線量イオン注入により媒質が非晶質化して
しまうことがほとんどであった。また、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、今度
はナノ粒子の楕円化を誘起させるための高速重イオ
ン照射で媒質が非晶質化してしまう。このような事
情があるためか、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あった。非晶質 SiO2以

外では、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 などが報告されて
いる。 
本研究では、多重蒸着と熱処理を組み合わせる方

法で、対象の物質の薄膜と SiO2 基板との界面に Au
ナノ粒子を形成させた[41,42]。最初に SiO2基板上に Au
を 3 nm の厚さで電子ビーム蒸着し、急速熱処理法で
ナノ粒子に成長させる。その上に目的の材料の薄膜
をマグネトロンスパッタリングなどの手法で 50-100 
nm 程度堆積させる。目的の膜の堆積過程の前の段階
である急速熱処理過程で、ナノ粒子のサイズはおお
よそ決まってしまうため、同様のサイズ分布の Au ナ
ノ粒子上に異なる物質の薄膜を形成することができ
る。楕円変形はナノ粒子のサイズに依存するため、
この点は重要である。このようにして形成した試料
に原子力機構原科研タンデム加速器にて高速重イオ
ン照射を行い、ナノ粒子の楕円化の度合いを主に透
過電子顕微鏡(TEM)観察で評価した。 

Fig. 10 は SiO2基板上の Au ナノ粒子の上に NiO の
薄膜を堆積させた構造の TEM による断面像（イオン
照射前後）である。（TEM 試料作製の過程で NiO 層
の上に炭素層が堆積されている。）(a)(b)は明視野像
で、色の濃い中央の層が NiO である。その下の層
（SiO2 基板）との間に Au ナノ粒子が形成されてい
る。照射前(a)では NiO 層と SiO2の間に黒い粒状の線
が観測でき、それが Au ナノ粒子である。 
しかし NiO 層を縦に貫く方向にも黒い線が多数観

測される。これらの線は Au ではなく、NiO 膜堆積時
に形成された NiO の柱状粒界で、粒界の結晶面の方
向と TEM の観察条件から濃淡が付いたものと考え
る。200 MeV Xe14+イオンを上方 45 度方向から照射
した試料を(b)に示す。45 度方向に伸びた構造が観測
され、Au ナノ粒子の楕円化が示唆されるが、NiO 膜
の柱状粒界との明確な区別が難しい。そこで走査型
を用いて、サブナノサイズの電子ビームを試料
上で走査し、各点から発生する特性 X 線を観測し、
元素マッピングを実施した。結果が Fig. 10 (c)(d)であ
る。黄緑色が Au、赤が Ni、青色が Si 元素に対応す
る。(c)が照射前であり、黄緑色の Au ナノ粒子が NiO
層（赤）と SiO2基板（青）の間に粒子状に存在する
ことが明白となった。照射後(d)では、Au ナノ粒子が
イオン照射方向と同じ 45 度方向へ伸び、NiO 層の厚
さ方向全体に広がっていることが分かる。 

Fig. 10 (c)にも示されたように、Au ナノ粒子は照射
前は NiO 層の下面に存在しており、イオン照射は上
方斜め 45 度方向から行われた。しかし照射後(d)で
はナノ粒子が NiO 層の厚さ方向全域に広がることか
ら、ナノ粒子はイオンの進行方向と逆向きに伸びる
ことが分かる。つまりナノ粒子の楕円化現象は、イ
オンの持つ運動量によりナノ粒子を構成する原子が
（イオンの進行方向に）移動して全体として伸びる
のではなく、イオンの通過により形成されたイオン
トラック内でのたぶん融解状態での原子輸送に起因
する現象であると考えられる。 
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