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研究成果の概要（和文）：　本研究は高密度電子励起によって誘起されるセラミックス中のイオントラック構造
と微細組織発達過程を電子顕微鏡法，Ｘ線散乱/分光法ならびにラマン分光法により多角的に調べたものであ
る．イオントラック構造ならびに蓄積過程が電子的阻止能値に依存し，かつセリアと安定化ジルコニアでは著し
く異なることを見出すと共に，その蓄積過程をモデル化してイオントラック形成を支配するパラメータの定量評
価に成功した．さらに，XAFS法による酸化物中の陽イオン不規則化過程の解析法，電子照射下「その場」カソー
ドルミネッセンス法による点欠陥形成の評価など，セラミックス中の点欠陥挙動評価法の開発にも取り組んだ．

研究成果の概要（英文）：We have investigated the structure and accumulation of ion tracks in ceramic
 compounds, which is induced by high density electronic excitation. A variety of techniques, such as
 transmission and transmission scanning electron microscopy, X-ray scattering/spectroscopy and Raman
 spectroscopy. It was found that the structure as well as the accumulation process of ion track 
depend on the electronic stopping power. The accumulation process of ion tracks were successfully 
modeled to reveal that the size, formation efficiency and recovery region of ion tracks are 
significantly different between ceria and stabilized zirconia. Furthermore, we tried to develop 
experimental techniques to understand fundamental behavior of point defects in ceramics, including 
analytical method of cation disordering in oxides by XAFS and “in-situ” cathodeluminescence 
technique under high energy electron irradiation.

研究分野：原子力材料
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計測　カソードルミネッセンス　電子励起損傷

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究は電子励起損傷に対して優れた耐性を持つとされる蛍石型酸化物中のイオントラックの構造とその蓄積
過程を種々の実験方法によりに詳細に調べ，微細組織発達過程に関する基礎的知見を与えた研究である．電子顕
微鏡法では直接観察されない回復領域のサイズが電子的阻止能値や材料に依存することなどを定量的に示すと共
に，セラミックス中の点欠陥挙動に関する新たな実験手法を提案した．本研究により得られた成果は，原子力材
料の微細組織安定性や格子欠陥による新奇材料開発など資する基礎的知見を与える意義ある研究である．



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９，ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

安定化ジルコニア，二酸化セリウムおよび二酸化ウラン等に代表される蛍石型酸化物は，優
れた耐照射損傷性を有することが知られており，次世代不活性燃料や放射性廃棄物/核変換処理
材料の母相の候補となっている．これらの燃材料は，その使用環境において高速中性子，核分
裂片，α線，電子など種々の放射線による照射損傷を高照射量まで被る環境に置かれるが，そ
の使用期間において健全性を損なわずに安定に構造を保つことが要求される．これらの放射線
の中で燃材料中に最も苛酷な照射損傷を付与するものは核分裂片である．この時，70～100 MeV
の運動エネルギーを持つ核分裂片は，ほとんどのエネルギー損失を電子的阻止能によって失い，
その値は 20 keV/nm にも達する．このように核分裂片は高密度電子励起損傷を誘起し，イオン
飛跡に沿った領域の原子配列を著しく乱し，イオントラックと呼ばれる柱状照射欠陥を形成す
る． 
核分裂片による高密度電子励起損傷は，燃料・材料の微細組織発達過程に大きく影響を与え

ることが報告されている，イオントラック構造の原子レベルでの詳細な理解は不十分であった．
また，核分裂片による電子励起損傷領域はその使用期間中に 104回以上もの多数回の重畳
となると評価されるが，リム組織の形成など高燃焼度化燃料中に形成される微細組織と高
密度電子励起損傷の重畳の相関に関する理解は全く不十分であった．申請者らは，高密度
電子励起損傷は照射欠陥の回復にも寄与し，既存のイオントラックを消滅・回復させる効果を
持つことを明らかにしているが，その詳細な機構や回復効果の材料による違いなどを明らかに
するには至っていなかった．以上のように核分裂片による高密度電子励起損傷に起因するイオ
ントラックの構造と微細組織発達の相関に関する理解は不十分であり，電子励起密度（電子的
阻止能値）や照射量を実験変数とした系統的な実験研究から，現象を把握し機構を追及するこ
とが必要であった． 

 
２．研究の目的 

本研究では燃料・核変換処理材料として期待される安定化ジルコニアおよびセリア中のイオ
ントラックの原子構造を先進電子顕微鏡法，Ｘ線散乱/分光法，ラマン分光法を用いて詳細かつ
多角的に調べる．イオン照射量依存性ならびに電子的阻止能(keV/nm)依存性に関する系統的な
研究からイオントラックの原子構造とトラック重畳に伴う微細組織の発達機構を明らかにする
ことを目的とする． 

 

３．研究の方法 

①試料作製およびイオン照射実験 

CeO2粉末，あるいはイットリア添加安定化ジルコニア粉末（8mol%Y2O3-ZrO2）に一軸加圧お
よび冷間静水圧縮を施し，これを大気中にて加熱して焼結体を作製した．理論密度95％以上，
粒径5m程度の焼結体を得た．また，市販のイットリア添加安定化ジルコニア単結晶も試料と
した． 
イオン照射実験は日本原子力研究開発機構のタンデム加速器を用いて，電子的阻止能の異

なるイオンを室温にて照射した．イオン種は350 MeV Auイオン, 200 MeVあるいは100 MeV Xe
イオン, および100 MeV Krイオンであり，それらの電子的阻止能値は17～37 keV/nmの範囲で
あった．照射量は，電子励起損傷（影響領域）が孤立する低照射量（1x1011 cm-2）から104回
程度まで重畳する高照射量（1x1015 cm-2）までの幅広い範囲とした． 
② 電子顕微鏡観察・解析 
イオントラックならびに転位組織を九州大学

超顕微解析研究センターの透過および走査透過
電子顕微鏡を用いて観察した．種々の手法（回
折・構造因子コントラスト，位相コントラスト，
高角散乱環状暗視野（HAADF）法，環状暗視
野（ABF）法）を用いて，原子構造，原子密度，
歪場等の情報を得た． 

③ 超高圧電子顕微鏡内「その場」カソードル
ミネッセンス法の開発 

九州大学に設置される HVEM-CL 装置（Fig．
1）を用いて CL 発光スペクトルを連続的に取得
し，その解析から酸化物中の点欠陥蓄積過程を
理解するための手法開発に取り組んだ．電子エ
ネルギー，フラックス，照射温度などを実験変
数として系統的にスペクトルの取得を行った． 

 

４．研究成果 
① セリアおよび安定化ジルコニアのイオントラック構造 

セリアおよび安定化ジルコニア中のイオントラックを明視野像で観察すると，いずれの試料も
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．高分解能 STEM 観察の結果（Fig.1）と合わせて，いずれの試料中のイオントラックもその
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Fig. 1. 九州大学超顕微解析研究センターに
設置される HVEM-CL 装置 



中心領域は結晶質を保つ
こと、および中心領域の原
子密度が低下しているこ
とがわかった． 

 しかしながら，イオント
ラックサイズには両者に
違いが現れた．200 MeV 

Xe イオン照射の場合で比
較すると，セリアの 2.4 nm

に対して，安定化ジルコニ
アでは 1.8 nm であった．
②に示すイオントラック
形成過程に関わる物性値
にも顕著な差が表れるこ
とがわかった． 

 

③ イオントラック蓄積過程の解析 

イオントラックの蓄積過程に関する検
討を行った．Fig.3 はフレネルコントラスト
密度のイオン照射量依存性を表している。
イオントラック数密度は，低照射量域では
照射量にほぼ比例して増加し，高照射量域
で飽和した．このことはイオントラックが
電子励起損傷から直接的に形成されてい
ること，および高照射量ではイオントラッ
クの形成と回復が平衡していることを示
している．Fig.3 の結果をモデル化した．図
中の実線はフィッティングによって得ら
れたものである．フィッティングから得た
イオントラック形成効率，回復影響領域は
電子的阻止能値に依存し，かつ安定化ジル
コニアではセリアのイオントラックを表
す値よりも小さい値を示した．すなわち，
安定化ジルコニア中のイオントラックは
溶融状態からの回復が起こりやすいこと
が明らかになった． 

 

④陽イオン配列不規則化の定量評価 

高速重イオンを照射したスピネル酸化
物の陽イオン配列の不規則化を X 線吸収
分光（XAFS）法により調べた．Fig.4 に 200 

MeV Xe イオンを照射したスピネル構造
MgAl2O4 試料の Mg K-edge 及び Al K-edge 

XANES を照射試料と非照射試料の差分値
を示している．また，第一原理 FLAPW 法
によって求めた理論スペクトルも示して
いる． 

イオン照射量 5×1011 cm-2 および 1×1013 

cm-2試料のいずれのスペクトルにおいても
同様の変化が見られる．この変化は Mg と
Al の不規則状態のモデルと規則状態（正ス
ピネル）モデルの差分スペクトルを示す計
算スペクトルと同様の変化を示している．
すなわち照射に伴う実験スペクトルの変
化は，不規則化によるものであることがわかる．以上の結果に基づいて，本研究では XANES

スペクトルの解析から陽イオン配列の不規則化度を表す手法を提案した． 
 
⑤ 超高圧電子顕微鏡内「その場」カソードルミネッセンス計測法の開発 

Fig.5(a)は，九州大学の超高圧顕微鏡（HVEM）‐カソードルミネッセンス（CL）装置で取得し
た Al2O3の CL スペクトルの電子エネルギー依存性である。3.8 eV に現れた F+センターのブロー
ドなピークの電子照射量依存性を Fig.5 (b)に示した．これらの CL 蓄積過程の解析し，点欠陥
の蓄積過程をモデル化することに成功した．また，本装置を安定化ジルコニアおよびセリアに

Fig.2 200 MeV Xe イオンを 3.0×1011 cm-2まで照射した CeO2中のイオ

ントラックの HAADF-STEM 像 (a)およびその拡大像(b)．像はイオン入射

方向から傾斜して撮影している．(c)は (b)中の矢印に沿って取得した

HAADF 信号強度プロファイル．[発表論文:①] 

Fig.3 100 MeV Kr, 200 MeV Xe および 340 MeV Au

イオンを照射した CeO
2
中のイオントラック面密度

の照射量依存性．図中のフィッティング曲線はモデ

ル解析に基づくものである． 

Fig.4 Mg K-edge および Al K-edge XANES の差分ス

ペクトル．計算スペクトル（青）は，不規則化モデ

ルと規則モデルの差分．実験スペクトル（赤）は

200 MeV Xe イオンを照射した MgAl2O4 試料と非照

射 MgAl2O4 試料の差分である．[発表論文：⑦] 



も適用し，点欠陥の蓄積過程ならびに点欠陥
の電荷に関する情報を得た．本手法の解釈に
は現在研究を進めている電子エネルギーお
よび照射温度依存性など明らかにすべきこ
とはあるが，セラミックス中の点欠陥蓄積と
電荷効果の情報を与える手法として発展さ
せたいと考えている． 
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