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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 
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 measuring charge-
state evolution of heavy ions after penetrating C-foils, by measuring secondary electron yields for cluster projectile ions, 
by observing local structure and hardness change of intermetallic compounds with heavy-ion irradiation, by observing 
irradiation effects of ceramics oxides, by observing the cluster effect on the ion-track formation, by observing dynamic 
behavior of lithium ions in lithium oxide ceramics, as well as metamagnetic-material formation by heavy-ion irradiation. 

Keyword: charge-state distribution, secondary electron, cluster effect, amorphous, radiation effects, hardness, local 
structure, C60 ion, ion track, dynamic measurements, Lithium, Hydrogen, Lithium-cobalt oxides, elastic recoil detection 
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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

成原⼦ならびに⼊射イオンの励起、電離、電⼦捕獲、
電子損失などの⾮弾性散乱ならびに標的構成原⼦核
による入射イオンの弾性散乱が繰り返され、その重
畳により他の⼿法ではなし得ない特徴的な構造（イ
オントラック）が形成され、標的の物性変化が発現
する。また近年、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増すことも明らかになり
つつある。本連携重点研究は、固体標的内でのこれ
らの基礎過程の未解明部分を明らかにしつつ、その
知⾒を固体材料物性の改質・制御への応⽤に効果的
にフィードバックして連携した成果を探求し、さら
には産業応用への発展を見込むことを⽬的とする。 

日本原子力研究開発機構原子力科学研究所と量子
科学技術研究開発機構高崎量子応用研究所のタンデ
ム加速器より得られる核⼦あたり数 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
散乱による阻⽌能より 3 桁以上⼤きく、さらに⾶程
も 10 μm 程度に達することから、固体材料表⾯から
内部にまで電⼦励起効果がおよび材料改質に有効に
働いている。電⼦励起を引き起こす個々の⾮弾性衝
突過程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、電⼦励起効果は個々の⾮弾性過
程の頻度すなわち衝突断面積によっても異なる。
我々は H19～H21 年度、H22～H24 年度、H25～H27
年度、H28～H30 年度ならびに H31～R3 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、基礎過程解明と材料物性改質の研究を進め、
固体中の⼊射イオン電荷状態分布の動的変化や、ク
ラスターイオン⼊射による⼆次電⼦収量における⾮
線形効果などの衝突基礎過程に関する知⾒を新たに
得ると共に、電⼦励起により材料に形成されるイオ
ントラックの直接観察および⾼速重イオン照射にお
け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）などの物性改質を実現し、照
射効果に電荷依存性やクラスター効果を⾒出すなど、
基礎過程と照射効果の有機的研究連携を図ってきた。
特に照射効果における電荷依存性については、それ
ぞれ別の小テーマで見いだされた非平衡電荷発展と
照射による格子定数やスパッタリング率の変化の研
究結果を連携し、世界で初めて定性的、定量的説明
を与えて連携の効果を最大限に発揮した。 

R4～R6 年度の本連携重点研究では上記の成果を
うけ、照射効果発現の鍵と考えられるイオントラッ
ク形成機構に着目して、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。そのため、「物質透過後の高
速重イオン電荷分布」「コンボイ電子収量における
クラスター効果」「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」「酸化物セラミック
スの照射効果とイオントラック構造」「イオントラ
ック形成とそのクラスター効果」「重イオン照射に
よる磁気メタマテリアル作製」「リチウム酸化物セ
ラミックス中のリチウムイオンの動的挙動と照射効
果」の 7 つの研究グループを構成し研究連携する。 

2．各グループの実験と結果・考察 
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[2–5]。2022 年度はタンデム加速器設置の重イ
オンスペクトロメータの電磁石電源制御装置の不具
合の修理と新たな磁場装置の開発を行うと共に、こ
れまで測定した 64 MeV Sq+イオンの平衡・非平衡電
荷分布を、最近開発された電荷分布シミュレーショ
ンコードにより計算し比較した[6]。うち平衡電荷分
布を Fig. 1 に示す。赤丸印が筆者ら、青＋と×印が
その他の測定、黄実線が既存シミュレーションコー
ド ETACHA による計算であるのに対し、青破線と青
実線が新たな計算結果である。計算に用いる電荷変
換断面積に標的密度効果を加味しない破線の結果に
対し、これを加味して計算した青実線は ETACHA に
よる計算と比較して高い再現性を示すことが明らか
になった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 1. Experimental and calculated equilibrium 
charge-state fractions for 2.0-MeV/u Sq+-ion beams in 
carbon foils as a function of initial charge state q. 

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

クラスターと呼ばれる）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
射によって誘起される様々な物理現象は、同数の原
子を個別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。本テーマでは高速分子・クラスタービ
ーム照射において炭素薄膜から放出される二次電子
のうちコンボイ電子収量に着目して、二次電子生成
機構におけるクラスター効果の解明し、材料改質へ
の効果的応用に資する。これまでの研究で、Cn+入射
時のコンボイ電子収量は同速度の C+照射時に比べ
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て大きく増加し、その効果は膜厚 150 µg/cm2程度ま
で持続することを明らかにした[7–9]。さらに O2＋照射
においても同様の効果を確認し、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、標的
厚 157 µg/cm2になると Y(C2+)/2Y(C+)=1（近接効果
なし）に近づく傾向を確認している。これは、イオ
ン電荷や阻止能における近接効果が消滅している長
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し、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
ことから、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。現在、コンボイ電子収量におけるクラス
ター効果は同核原子分子において観測されているが、
異核原子分子に対する報告はまだなされていない。
我々は異核二原子分子である CO+をおよび CH＋を
照射してコンボイ電子収量の測定を計画している。
異核二原子分子の場合，薄膜透過によるエネルギー
損失が異なることにより，二原子間に速度差が生じ、
分子（クラスター）効果における等速度性の重要度

についての知見が得られるものと期待される。 
この測定のためにはビーム量の精密計測が不可欠

であるため、後方散乱法によるビームモニター装置
の開発を行った。Fig. 2 に装置の概略を示す。通常
の 0 度電子分光装置の上流に周期的に挿入される金
標的を設置し、金によって後方に散乱された粒子を
SSD によって検出する。Fig. 3 に Hn+(500 keV/u)を
入射したときの後方散乱粒子のエネルギースペクト
ルを示す。H+および H2+において、得られたスペク
トルに差はなくビームモニターとして利用できるこ
とが確認できた。今後、CO+および CH＋に対するコ
ンボイ電子収量の測定を行う。 
2.3 高速重イオン照射による Ni-Zr 金属間化合物の
局所構造と硬度変化 

加速した重イオンをターゲット固体材料に照射す
ることで、高密度エネルギーが局所的・瞬間的に材
料内部に付与されると、原子の弾き出しや電子励起
などの効果により物質内の原子配列に大きな変化を
もたらす。この変化は瞬間的には極めて高いエネル
ギー状態であり、その後極めて短時間のうちに原子
の再配列やフォノンの拡散により平衡状態に向かう
が、原子の拡散や再配列が起こる前にエネルギーが
拡散すると、熱的には非平衡のまま原子が本来ある
べき位置とは異なる配置で凍結される場合がある。
一般的な合金では、このような照射により配置が乱
されても元の結晶自体が消失することはなく、原子
空孔や格子間原子などの格子欠陥としてその痕跡が
残留するが、物質の種類や照射条件によっては結晶
構造や構造そのものが崩れたまま結晶に戻れない状
態、すなわち非晶質（アモルファス）状態になる。通
常の急冷でも、融点以上の液体状態から 102 K/s 程度
の急冷でも結晶にならない合金が見つかっており、
その合金種の組み合わせはいくつかの経験則を満た
すものに限られているが[10]、それらの条件は特に金
属間化合物に見出されている。アモルファスは長周
期の規則性を有しないため電気伝導や機械的強度が
結晶とは大きく異なり、金属固体で大きく構造が乱
れたアモルファス領域が生成すると、材料としての
特性が大きく変化する。そのため、照射によるアモ
ルファス化は材料改質の制御プロセスとして期待で
きる。しかしながら、照射による変化の統一的な理
解と解釈はなされていない。これまで我々は Ni や Zr
基の複数種の金属間化合物について種々の条件で重
イオン照射を行い、様々な変化について結果を報告
してきたが[11–13]、その変化は一様でなく変化の明確
な要因など不明な点がまだまだ多い。2022 年度は複
数の結晶相を内包する Ni 基合金である Ni-Zr をター
ゲットとした重イオン照射効果について、微細構造
と硬さの変化とそれらの相関の評価を行った。 

試料はアーク溶解でボタン状 Ni30Zr70 合金を作成
し、厚さ 0.5 mm の板材に切り出した後、回転研磨機
による機械研磨、バフ研磨での鏡面研磨を施し、真
空中にて 832℃-12h の均質化処理を行った。イオン
照射は 16MeV-Au, 5MeV-Ni を低エネルギー照射と
し、200MeV-Au, 100MeV-Ni を高エネルギー照射と

 

Figure 2. Schematic view of the experimental apparatus 
for zero-degree electron spectroscopy equipped with a 
backscattering beam monitor. 
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Figure 3. Energy spectra of Hn

+ backscattered from a 
balk gold target. 
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して行った。これらの照射エネルギーは低エネルギ
ーと高エネルギーでそれぞれイオン飛程がおおよそ
一致するように設定した。照射前後の試料について
は、X 線回折測定(XRD)による結晶構造の測定、Ni 吸
収端での X 線吸収微細構造(XAFS)測定、同時計数陽
電子消滅ドップラー拡がり測定を行った。さらに、
これらの試料のマイクロビッカース硬さを荷重10 gf
で測定した。 

Ni30Zr70 にそれぞれ異なるエネルギーの Au および
Ni イオン照射を行った XRD スペクトルを Fig. 4 に
示す。照射前のスペクトルからこの合金は主に Zr 相
と NiZr2 相からなる複相組織であることが確認でき
る。Au イオン照射ではエネルギーの大小にかかわら
ず照射によってブロードなハローパターンが現れた。
これは結晶が大きく乱れアモルファス化しているこ
とを示している。一方、Ni イオン照射では低エネル
ギーでアモルファス化が確認されるが、高エネルギ
ー照射では全くアモルファス化が確認されなかった。
そのため、XAFS 測定による局所構造を観察したと
ころ、Ni 原子周りの原子結合を示す配位数が、アモ

ルファス化が生じていない高エネルギー照射でも大
きく減少していた。これは Ni 原子周囲では局所的な
格子の乱れが生じており、照射によって生じた格子
欠陥が Ni 原子周囲に発生していることを示してい
る。にもかかわらず、高エネルギーNi イオン照射の
場合のみがなぜアモルファス化していないのか、そ
の原因についてははっきりしない。 

Fig. 5 には照射による表面の硬さ変化を示す。.未
照射試料には NiZr2 相と Zr 相が存在しており、それ
ぞれの領域での硬さをプロットしているが、照射に
よってこれらの結晶相の境界は確認できなくなった
ため、照射後の硬さは全体の平均値で表している。
硬さと構造変化を対比して見ると、必ずしもアモル
ファス化したもののみが硬さが向上してはおらず、
逆にアモルファス化していない高エネルギーNi照射
の状態で硬さが上昇している。非アモルファス化で
の硬さ上昇は欠陥の導入によると考えられるが、化
合物合金での偏析や析出物形成などの可能性は低く、
照射損傷で良く見られる析出硬化ではないと考えて
いるが、その理由解明も今後の検討課題である。ま
た、それ以外のアモルファス化した試料の硬さも一
様に同じ変化は示してはおらず、XAFS の結果から
も Ni 周囲の結合の変化が異なることから誘起した
アモルファス相の状態は同じでないことがわかった。
以上の結果から、照射誘起アモルファス状態は必ず
しも一様で同じではなく、硬さとの相関はより微細
な短範囲構造やそれらの分布状態などが反映される
可能性が考えられる。 

2.4 Gd2O3 添加した Ce1-xGdxO2-x/2 の構造と高速重イ
オン照射効果 
セリア（CeO2）は蛍石構造を有する酸化物であり、

UO2 や PuO2 の模擬材料として照射効果に関する基
礎研究が進められている。本研究では、Gd2O3をドー
プしたセリア試料（Ce1-xGdxO2-x/2, 0 ≤ x ≤ 0.5)の高速
イオン照射に伴うを微細構造変化を Gd2O3 濃度の関
数として X 線回折法ならびに透過電子顕微鏡法によ
り調べた。セリア中の Ce イオンは酸化還元反応に伴
ってその価数が 3 価と 4 価で変動し、結果として電
荷を伴う酸素イオン空孔を生成する。また、価数の
異なる Gd2O3 添加によってセリア中には酸素空孔が
その濃度に比例して導入される。以上の酸素空孔は、
放射線照射によって生成される格子間原子の再結合
サイトとして作用すると考えられ、照射欠陥の形成・
成長過程に及ぼす酸素空孔の影響を明らかにするこ
とは重要であるが、イオントラック等の照射欠陥構
造と Gd2O3 添加量の関係は十分に理解されていない。 

幅広い濃度範囲で Gd2O3 を添加した Ce1-xGdxO2-x/2,
試料（0 ≤ x ≤0.5）の XRD 測定から、x 値の増加に
伴って格子定数ならびに格子歪みが増加すること、
ならびに x ≥0.2 の高濃度では格子定数は飽和し、格
子歪は減少することを示した。x ≥0.2 試料では、回
折図形に規則格子反射が現れており、おいて蛍石構
造中に C 希土型構造のナノドメインが形成され、こ
の結果は酸素空孔が規則配列することを示唆してい
る。この試料に 200 MeV Xe イオンによる高密度電 

 
Figure 4. XRD spectra for Ni30Zr70 samples before and 
after irradiation. (a)16-MeV Au ion, (b)200-MeV Au 
ion, (c)16-MeV Ni ion, (d)100-MeV Ni ion. 

 
Figure 5. Change in the Vickers hardness as a function 
of ion fluence in each irradiation. 



2022 年度 連携重点研究 成果報告書 
[R4–2] 

 

子励起損傷を付与すると、Fig. 6 に示すように、いず
れの Gd2O3 濃度試料でも明視野像においてフレネル
コントラストとして観察されるイオントラックが形
成されていた[14]。イオントラック半径は、非ドープ
試料の 1.1 nm からドープ量の増加に伴って 0.7 nm 
(Ce0.8Gd0.2O1.9)、0.5 nm (Ce0.5Gd0.5O1.75)へと減少した。
さらに、ドープ量の増加に伴ってイオントラック面
密度も減少することが明らかになった。照射試料の
回折図形では、非照射試料に比べて規則格子反射の
強度が低下していることが観察され、高密度電子励
起付与によって酸素空孔の配列が不規則配列へと変
化すること、ならびに C 希土構造もしくは類似の構
造を持つナノドメインが酸素欠損型の蛍石構造へと
変化することが明らかになった。これらの結果は、
電荷補償により導入された規則化酸素空孔がイオン
トラック形成の抑制に寄与していることを示唆して
いる。 

2.5 イオントラック形成とそのクラスター効果 
3 MeV の C60イオンで照射した半導体 Si をビーム

方向から透過電子顕微鏡で観察した像を Fig. 7(a)に
示す。図中に観測される黒い点がイオントラックで
あり、この図に垂直な方向の観察から、イオントラ
アクは深さ方向に伸びていることを確認している[15]。
一方、Fig. 7(b)は 200 MeV の Xe イオンで同様に照射
した結果であるが、イオントラックは観測されなか
った。加速されたイオンと固体の相互作用は核的エ
ネルギー損失 Snと電子的エネルギー損失 Seが主要で
あり、高エネルギー域では Seが支配的になる。イオ
ントラックはある値以上の Seでのみ形成されること
が知られており、電子的エネルギー損失過程を介し
て形成されると考えられている。Fig. 7 に示した両イ
オンとも 14.0 keV/nm という同じ Se 値を示すことか
ら、両者ともトラックが観測されるか、されないか 

 

 
Figure 7. Bright field TEM images of Si crystals 
irradiated with (a) 3 MeV C60+ and (b) 200 MeV 
Xe14+ ions. Both the irradiations provide the 
same Se of 14.0 keV/nm but the different Sn, as 
shown in the figure. The fluence was 5 × 1010 
ions/cm2 for both the samples. 

と予想されたが、3 MeV C60イオンのみでトラックが
観測された。つまり、イオントラック形成は Seによ
って支配されていると考えられてきたが、それ以外
にも重要な因子が存在するようである。Fig. 8 は横軸
に Se、縦軸に形成されたイオントラックの半径をプ
ロットしたものである。トラックが形成されない場
合は半径ゼロとした。図中の白丸は C60 イオンを 1 
MeV から 9 MeV の範囲で照射した場合のトラック
径であり、Se の増加とともに半径も増加している。
黒三角は 200 MeV Xe イオンのような単原子の高速
重イオンを照射した場合で、Se ~ 24 keV/nm 付近にあ
る三角印は 3.6 GeV の U イオン照射で、これは Si 中
での U イオンのブラッグピークにほぼ相当、つまり
Si 中で単原子イオンが達成可能な Seのほぼ最大値で
あるが、それでもトラックは形成されなかった。一
方、Se ~ 5 keV/nm 程度でも C60 イオン照射ではトラ
ックが形成される。Fig. 8 の実線は非弾性熱スパイク
理論で計算したトラック半径の Se 依存性であるが、
むしろ C60 イオンの結果をよく再現している。つま
り C60 イオン照射で形成されるトラックサイズが Si
としては正常な値であり、単原子イオン照射の場合
はトラックが形成しない特殊な状況が発生している
ようである。この状況を解明するため、同程度の Se

をもつ C60 イオンと単原子高速重イオンではトラッ
クの形成挙動にどの程度の差ができるかを、Si 以外 

 
Figure 6. Bight field transmission electron microscopy 
(BF-TEM) images showing Fresnel contrast taken from 
the direction along the incident ions in (a) CeO2, (b) 
Ce0.8Gd0.2O1.90, and (c) Ce0.5Gd0.5O1.75 with 200-MeV 
Xe14+ ions to a fluence of 1 × 1013 cm−2. BF images were 
taken in a kinematical over-focus condition with a 
defocus value of Δf = + 1.0 μm. The corresponding 
selected area electron diffraction (SAED) patterns 
along the [111] zone axis are shown in (d)–(f). 
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Figure 8. Electronic stopping power (Se) dependence of 
radii of the melting and of the vaporized regions 
calculated by the inelastic thermal spike (i-TS) model. 
The mean radii of the tracks formed in Orsay and in this 
work are indicated by closed and open circles, 
respectively. Closed triangles indicate the results of 
monoatomic swift heavy ion (SHI) irradiation[16]. 

の材料で調べる。2022 年度は Si に近い化合物半導体
である AlN と GaAs について調べた。 

Si に限らず、GaAs、Ge、InP などの 4 配位半導体
では単原子高速重イオン照射ではイオントラックが
形成しづらく、C60イオンを用いたトラックの研究が
過去に報告されている[17]。そこで 2022 年度は Si と
同じ 4 配位半導体である AlN と GaAs について実験
を行った。AlN を選んだのは、低エネルギーイオン
による核的エネルギー損失にも高エネルギーイオン
による電子的エネルギー損失についても強固である
との報告[18]による。また AlN 自体は 4 配位半導体の
ひとつとして古くから知られていたが、近年の窒化
ガリウムGaNの発光応用に派生して注目されている
材料の一つである。AlN は GaN と混晶を形成し、バ
ンドギャップを広げることができる。本研究では
Al2O3基板上に形成された厚さ 5 µm の AlN 膜を用い
てた。膜試料から収束イオンビーム（FIB）法により、
厚さ 100 nm 以下、数µm 角の薄片を切り出し、TEM
リング上に固定した。そして TEM リングと一緒に試
料薄片を C60イオンまたは単原子イオンで照射した。 

Fig. 9(a)は 200 MeV Xe イオン、(b)は 9 MeV C60イ
オンで照射した AlN の TEM 明視野像である。Fig. 
9(a)では AlN はイオン照射に晒される前から多様な
不均一な構造（欠陥構造）を示す（Fig. 7(b) Si と比較
いただきたい）。照射前から多くの欠陥構造を含む
ため、照射で導入されたイオントラックを明瞭に識
別することが難しいが、200 MeV Xe イオン照射され
た AlN については明瞭なイオントラックらしきもの
を観測することができなかった。Fig. 9(b)は 9 MeV 
C60イオン照射された AlN である。Fig. 9(a)とよく似 

た柱状構造が観測されるが、中に黒い点状の構造が
確認されており、AlN に形成されたイオントラック
かもしれないが、更なる検証が必要である。 
次に、現在 Si に次いで良質のウェハーが得られる

半導体材料の一つである GaAs を照射した。Fig. 10
に TEM 明視野像を示す。興味深いのは、(a) 340 MeV 
Au イオン照射と(b) 9 MeV C60イオン照射した場合の
両方でトラックかもしれない多数の黒い点が観測さ
れた点で、これは Si とはだいぶ異なる結果である。
よって黒い点が本当にトラックなのかを調べるため
に、トラック像の defocus 条件に対する依存性を調べ
た。本観測では、通常の像は over-focus 条件で観測し
ており、トラックは黒い点として観測されるように
設定してある。多くの物質で成立する条件ではある
が、もしトラック内が未照射部分より低密度であれ
ば、under-focus 条件に変更すると、トラックは白い
点として観測されるはずで、実際 Si で観測されたト
ラックでは、defocus 条件によりトラック像の色の反
転が確認されている。Fig. 10 の GaAs の場合につい
ては、defocus 条件を反転させても黒い点は黒いまま
で色は反転せず、観測された黒い点が本当にトラッ
クなのか疑問が生じてきた。最近、340 MeV Au イオ
ン照射で確実にイオントラックを形成する Y3Al5O12

という材料で観察を行ったところ、円筒状の長い構
造が観測された。GaAs についても 340 MeV Au イオ
ンで照射すれば長い円筒構造が観測されるはずで、 

 

 
Figure 9. Bright field TEM images of AlN 
irradiated with (a) 200 MeV Xe14+ and (b) 9 MeV 
C602+ ions. 
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よって Fig. 10(a)で観測された点はイオントラックと
は考えられない。しかし 9 MeV C60 イオンでは飛程
が短いため、Fig. 10(b)で観測された点がトラックで
あるか、更なる検討が必要である。今後は断面試料
等を作製し、本当にトラックが形成されているかを
別の方向から検証する。 

2.6 重イオン照射による磁気メタマテリアル作製
法 
絶縁体磁性ガーネットに高速重イオンを照射する

ことでイオントラックがアモルファス化し、照射領
域に限定的な磁性喪失が起きることが知られている。
本研究ではこの効果を利用し、マスクパターン上か
ら照射を行うことで磁性の局所制御を行うことを目
的としている。特に 2022 年度は、面直磁化困難軸を
持つ磁性ガーネット薄膜の磁性の照射量依存性につ
いて詳細な実験と解析を行い、照射に伴う磁化の減
少のみならず、閾値照射量を持つ保持力の増大現象
が起きることを明らかにした（Fig. 11）。さらに、照
射によるイオントラック型磁性喪失を模擬したマイ
クロマグネティックシミュレーションを行い、閾値
が照射領域の連結による未照射領域の断片化に起因
することを突き止めた[19]。 

 
Figure 11. Magnetization curves of irradiated garnets. 

2.7 高エネルギーイオンビームを用いたリチウム
酸化物セラミックス中のリチウムイオンの動的挙動
に対する照射効果 
最近、リチウムイオン伝導体である固体電解質被

膜(LATP；Li1+xAlxTi2-x(PO4)3)の両面に正極(リチウム
コバルタイト；LiCoO2)と負極(カーボン；C)を被覆し、
軽量化と安全性を目指した全固体の薄膜リチウムイ
オン二次電池の開発が進められている[20–22]。この電
池に約 3.5 V の電圧を印加すると、正極の LiCoO2層
間を占有するリチウムイオンが固体電解質を透過し
負極の C 層間に帯電されることで充電され、放電時
には負極に帯電されたリチウムイオンが逆方向に固
体電解質を透過し、エネルギー的に安定な LiCoO2へ
移動する。この充放電時において、LiCoO2層から C
層、あるいは C 層から LiCoO2 層へのリチウムイオ
ンの輸率や移動速度、C および LiCoO2層間内の過渡
的なリチウムイオン捕捉濃度の情報は、全固体薄膜
リチウムイオン二次電池の開発において極めて重要
なデータとなる。しかしながら、材料中のリチウム
濃度を直接観測する手法が確立されていないため、
リチウムイオン二次電池中の正および負極－固体電
解質界面におけるリチウムイオン移動量およびイオ
ン伝導メカニズムについては明らかにされていない。
本研究は、タンデム加速器からの 9 MeV の酸素イオ
ン(O2+)ビームを利用した透過型反跳粒子検出(ERD)
法を用いて、電圧を印加しながら Li 濃度をその場測
定し、充放電時における正および負極間の Li+イオン
移動量を定量的に評価するとともに、Li+イオンの動
的挙動に対する高エネルギーイオン照射効果につい
て明らかにすることを目的とする。 

Fig. 12 に示すように、パルスレーザー堆積法を用
いて直径約 25 mm、厚さ約 150 µm のリチウムイオ
ン導電性 LATP 固体電解質(Li1+xAlxGeyTi2-x-yP3O12-
AlPO4)の片面に直径約 10 mm、厚さ約 65 nm の
LiCoO2 を正極として約 23 Pa の酸素ガス雰囲気にお
いて蒸着(LiCoO2/LATP)した[20–22]。さらに LiCoO2 側
に厚さ約 24 nm の金(Au)および LATP 側に厚さ約 16 

 

 
Figure 10. Bright field TEM images of GaAs 
crystals irradiated with (a) 340 MeV Au23+ and 
(b) 9 MeV C602+ ions. 
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nm のプラチナ(Pt)をそれぞれ電極として蒸着し、
Au/LiCoO2/LATP/Pt の全固体リチウムイオン二次電
池試料を作製した。まず、室温における試料中の H
および Li の濃度分布について、9 MeV の O2+イオン
ビームを Pt 側に試料表面の法線に対して 75°で入射
し、O2+イオンとの弾性衝突により入射方向に対して
30°前方に散乱された H+イオンおよび Li+イオンのエ
ネルギーとその個数を表面障壁型半導体検出器
(SSD)により測定する ERD 法により測定した[23–25]。
入射 O2+イオンが SSD に直接入射しないよう 6 µm
のアルミニウム(Al)薄膜をアブソーバーとして設置
した。また、入射方向に対して 160°後方に散乱され
た SSD で O2+イオンを検出するラザフォード後方散
乱(RBS : Rutherford Backscattering Spectrometry)法に
より、Pt/LATP 中の構成元素の分析(主に Pt および
Co)および入射 O2+イオン照射量を測定した。次に、
室温において Pt 電極側に 0、1.0 および 1.5 V の各電
圧を 15 min 以上印加し、得られた電流値が一定にな
り定常状態に達したことを確認した後、試料中の H
および Li の濃度分布を ERD 法を用いて測定した。 

作製した Au/LiCoO2/LATP/Pt の全固体リチウムイ
オン二次電池試料の Pt 電極側(Pt/ LATP)の ERD スペ
クトルを Fig. 13 の赤点で示す。横軸は前方に反跳さ
れた H+および Li+イオンのエネルギーで試料表面か
らの深さの情報を与え(測定可能な範囲：表面から約
230 nm 程度の深さ)、縦軸は H および Li の各元素の
濃度分布を表す。このスペクトルより、Li が
LATP(550 ch 以下)中に深さに対して一様に分布し、
H が Pt 表面(333～340 ch 付近)および LATP 表面に存
在することがわかる。これらの H は、LATP 作製時
に吸収された H2O、あるいはその H2O が Pt 表面上
で解離し、Pt/ LATP 界面、LATP バルク内へ拡散し
て格子間に固溶した H、あるいは形成された水酸基
(－OH)であると考えられる。室温において、試料に
0～1.5 V までの各電圧を印加して約 15 min 以上保持
した後に得られた Pt/LATP 側における ERD スペク

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 13. ERD spectra of recoiled H+ and Li+ ions 
from Pt/LATP at room temperature before and after 
applying various voltages up to 1.5 V, obtained using 
9.0-MeV O2+ ion-probe beams. 
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Figure 15. Correlation between Li contents, x, in 
LixAl0.4Ge0.7Ti0.9P3O12 and applied voltages at 
temperatures. 
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Figure 14. Dependence of H and Li distributions in 
Pt/LATP on the voltages, normalized to the ERD 
spectrum for the sample with no bias in Fig. 13.  
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Figure 12. A schematic diagram of in-situ 
measurements on forward-scattered H+ and Li+ ions 
from 16 nm Pt/150 µm LATP/65 nm LiCoO2/24 nm 
Au without and with applying various voltages using 
ERD with 9.0-MeV O2+ ion-probe beams. 
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トルを Fig. 13 の青(1.0 V)、緑点(1.5 V)で示す。LiCoO2

および LATP 中の Li 濃度は、印加電圧の増加ととも
に増加することがわかる。電圧印加前の ERD スペク
トルを基準として、各電圧を印加した後に得られた
それぞれの ERD スペクトルを規格化した結果を Fig. 
14 に 示 す 。 LATP 中 の Li 濃 度 (x in 
LixAl0.4Ge0.7Ti0.9P3O12)は、1.0 V ではほとんど変化しな
いが、電圧を 1.5 V に増加するとわずかに増加し、平
均して約 x = 1.68 に達した。また、LATP 中の Li 濃
度の勾配が Pt/ LATP 界面から約 100 nm 程度の範囲
まで広がっていることから、Pt/ LATP 界面近傍に形
成された空間電荷層の厚みは約 100 nm 程度である
と考えられる。この値は LiCoO2 の厚さ、すなわち
LiCoO2 からの Li+イオン移動量に大きく依存すると
考えられる。また、Pt/ LATP 界面の H 濃度は 1.0 V
の電圧印加で増加するが、1.5 V の電圧印加では減少
した。これは、Au/LiCoO2および LATP バルク内に占
有する H が、電圧印加により Pt 表面側へ移動するこ
とを示す。さらに電圧を 1.5 V まで印加すると、Pt 表
面の H 同士が結合して H2 を形成して放出されると
考えられる。Fig. 15 から求めた、印加電圧に対する
LATP 中の Li 濃度変化を Fig. 15 に示す。その LiCoO2

中の Li 濃度における印加電圧依存性は、以前測定し
た Li 濃度変化と比較すると、ほぼ似た傾向を示すこ
とがわかる。従って、Li+イオンの電圧印加による
LiCoO2正極から LATP 固体電解質側への移動だけで
なく、H+イオン(プロトン)伝導も観測されたと考え
られる。 
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