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研究成果の概要（和文）：本研究は高速重イオン照射によるナノ粒子の楕円変形現象の機構を解明することを目
的とし、ひいてはその背景にある高速イオンと物質の相互作用の基礎的過程の理解を深めることを目指すもので
あった。主な成果は、本研究分野でそれぞれ著名なFinlandの計算シミュレーショングループ、豪州のX線小角散
乱実験グループとの国際協力により、本現象に提案されている複数のメカニズムの優劣を明確にして、（まだ謎
は残るものの）現時点での最良のモデルを示した。またC60イオンを用いることにより、これまで数十MeV以上の
高エネルギーが必要だった本現象を数MeVで実現し、実用化への突破口を示した。

研究成果の概要（英文）：This study aimed for the clarification of the mechanism of the shape 
elongation of embedded nanoparticles induced under swift heavy ion irradiation, and of the 
fundamental interactions between swift heavy ions and materials. The main results are: (i) we have 
carried out international collaborations with Australian team on the precise experiments of the 
small angle X-ray scattering and with Fin team on state-of-the-art numerical calculations. Then we 
have criticized models proposed for this phenomenon before and have reached the best one ever. (ii) 
We have demonstrated that this phenomenon, which normally requires ions of several tens MeV or more,
 is induced under a-few/several MeV C60 ion irradiation. This observation has an impact not only on 
saving energy, but on the industrialization of the phenomenon. While accelerators generating a 
hundred MeV ions or more are limited in two or three facilities in Japan, the accelerators 
generating a few MeV ions are quite many in Japan. 

研究分野： イオンビームナノ材料科学

キーワード： 高速重イオン　ナノ粒子　照射誘起楕円変形　イオンビーム　イオンシェーピング　C60　クラスターイ
オン

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体中に分散させた金属ナノ粒子に対してエネルギー数百MeVの高速重イオンビームを当てると全てのナノ粒子
が同一方向に伸び、配向度の高い非等方的なナノ光学材料等の製造を実現する有力な手法として注目されてい
る。本研究では同様の現象が数MeVのC60イオン照射でも起こることを明らかにした。これは単なる省エネルギー
化技術ということだけではない。百MeV級の高速重イオンを発生できる施設は国内で2,3ヶ所しかないが、数MeV
ならば国内の多数の一般的加速器で可能である。本現象の産業化へひとつ近づいた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 本研究の対象とした現象は、「固体媒質に埋め込まれたナノ粒子への高速重イオン照射による
楕円変形」である。英語では Shape elongation of embedded nanoparticles や Ion shaping などと呼ば
れている。高速重イオンとは、高エネルギーゆえに固体中でのエネルギー損失過程が原子衝突で
はなく主に電子励起によるものである。高エネルギーかつ重いイオンのため電子励起は強力な
ものとなる。高速重イオンを非晶質 SiO2 などの酸化物中等に埋め込んだ金属ナノ粒子に照射す
ると、ビームと同方向（つまり全てのナノ粒子が同方向）に伸びる現象が 2003 年に発見され[1]、
マクロな領域で同一方向に配向したナノロッドを形成する手法として注目を集めた。 
 もともとイオンビーム材料改質分野では非晶質 SiO2などに数十 keV～数 MeV でイオン注入を
行い、ナノ粒子を形成する研究が 1980 年代後半から 2000 年頃まで活発に行われ、我々もその一
端をなしていた。しかし当該分野で高速重イオンはあまり馴染みのない手法であったこともあ
り、少し遅れて 2006 年頃から各国の著名な研究者たちが本現象の積極的な調査を実施し、本現
象の特性を次々に明らかにしていった。メカニズムも淘汰され、その結果イオンハンマリング効
果[2]は関与していると思われるが詳細は未だ議論の分かれるところとであるというのが当時の
学会の主流であった。2012 年に Rizza 等は湿式化学法で作製したサイズが揃ったナノ粒子を物
理的手法で固体中に埋め込み、非常にきれいな系統的結果を報告した[3]。その結果、本現象の本
質は全て明らかになったという間違った印象が一部に受入れられた。しかし当時の Rizza をして
も具体的なメカニズムには至っておらず、ハンマリングの寄与という当時の学会の主意見を繰
り返し言及するのみであった。 
 我々は本現象に関する研究を 2009 年頃に開始した後発であるが、楕円化の度合いを分光学的
に測定する手法を開発し、ハンマリングでは本現象を説明できないことを 2011 年に示した[4]。
この結果は国際学会の主意見とは異なったため、なかなか評価されなかった。その後 2014 年に
Helsinki 大学のグループが高速重イオン効果を模擬する分子動力学（MD）計算手法を開発し、
ハンマリング効果が無くてもナノ粒子楕円化が起こることを示した[5]。Helsinki グループとは
2016 年にインドで開催された国際会議で意気投合し、X 線小角散乱（SAXS）が得意な豪州国立
大とも協力し、ハンマリングを仮定しない新たなメカニズムに関する論文を本研究期間中に発
表した[6,7]。 

 
尚、本研究期間中の 2020 年に中国人研究者 2 名とともに書籍（全 290 ページ）[8]を執筆した。

第 5 章において本現象の発見から最近の研究に至るまでのレビュー（全 65 ページ）をまとめた
ので、興味のある方は参考にしていただきたい。 
 
２．研究の目的 
 本研究の究極的な目的（問い）は、ナノ粒子の楕円変形現象はどのようなメカニズムによるも
のなのかを明らかにするものであるが、これはなかなか簡単ではない。そこで２つの補助的な目
的（問い）を設定した。第一は「高速重イオン（～100 MeV 級）とは異なって低速だが、同程度
の高密度励起を実現できる数 MeV の C60 クラスターイオンの照射によってもナノ粒子は楕円変
形するかどうか？」というものである。これを明らかにすることにより、変形の本質が高速度な
のか、高密度励起なのかが分かる。また数 MeV の C60イオン照射で同様の変形が実現できれば、
応用上のインパクトは大きい。100 MeV 級の静電加速器は国内に 2, 3 ヶ所しかないため使用が
非常に制限されるが、数 MeV でよければ至るところの加速器が使用できる。 
 第二は「これまで提案されているハンマリングや熱圧力モデルのどちらが正しいのか、それと
も両方とも不適合なのか？」というこれまで提案されたメカニズムを、非常に精密な実験（直線
偏光二色性分光、X 線小角散乱）と高速重イオン照射効果解析用の分子動力学計算（二温度 MD
法）の国際協力による実験・計算を組み合わせたメカニズムの再検討である。 
 
３．研究の方法 
 実験試料は主に非晶質 SiO2 中に形成した Zn ナノ粒子と Au ナノ粒子である。前者は Zn イオ
ンを 60 keV で SiO2に高線量 1  1017 ions/cm2 まで注入し形成した。熱処理は行っていない。後
者は SiO2 基板上に厚さ 3 nm の Au 薄膜を形成した後、急速熱処理によりナノ粒子を形成させ、
その上に SiO2膜をマグネトロンスパッタリング法で堆積させナノ粒子を埋め込んだ。C60イオン
照射は量研機構高崎量子応用研究所の 3 MV タンデム加速器、高速重イオン照射は主に日本原子
力研究開発機構東海のタンデム加速器を用いて行った。 
 ナノ粒子の楕円変形の評価は、直線二色性分光法[4]を用いて評価した後、そのうちいくつか
の試料については断面透過電子顕微鏡(TEM)観察を行った。断面 TEM 試料の作製には 30 keV Ga
イオン FIB 装置を用いた。高速重イオン照射により SiO2 中に形成されるコア・シェル型のイオ
ントラックの精密測定は豪州国立大学に協力してもらった。また高速重イオン照射によるコア・
シェル型トラックの形成の MD シミュレーションは Helsinki 大学に協力してもらった。 
 



 
４．研究成果 
(1) MeV C60クラスターイオン照射によるナノ粒子の楕円変形 
 200 MeV Xe イオンは高速重イオンであり、非晶質 SiO2中に埋め込まれた金属ナノ粒子を楕円 
変形させることができる。非晶質 SiO2 中での電子的阻止能 Se は 15.0 keV/nm である。一方、6 

MeV C60イオンの Seはよく使われる近似を
用いると 15.5 keV/nm であり、ほぼ 200 MeV 
Xe イオンと同じである。そこで 6 MeV の
C60 イオンでも同様にナノ粒子の楕円変形
が起こるかどうかを実験により確かめた。
実はこの実験は、ここ数年前に初めて可能
になったことを強調しておきたい。実はナ
ノ粒子の楕円変形には高いSe値だけではな
く、明瞭な変形を観測するには 1013 ions/cm2

以上の高い照射量も必要であった。この照
射量は高速重イオンでは充分実現可能な値
であるが、C60イオンに関してはつい最近ま
で実現困難な値であった。今回この実験が
実現できたのは、QST高崎研で大電流のC60

負イオン源が最近開発されたおかげである
[10]。 
 図 1 は多重膜堆積と熱処理によって形成
した SiO2に埋め込まれた Au ナノ粒子の断
面像である。(a)は照射前の形状で、この図
には示してないが角度を変えた測定からパ
ンケーキ型のナノ粒子が形成されているこ
とが分かる。このナノ粒子に対して 4 MeV 
C60 イオンを 45 度方向から照射すると、図
1(b)に示すようにビームと同方向にナノ粒
子が伸びて葉巻型のナノ粒子に変形した。
以上から、C60 イオンでは 4 MeV という比
較的低エネルギーでも、百 MeV 級の高速重
イオンに相当する楕円変形を引き起こすこ
とが確認された。繰り返しになるが、この
結果は本現象の産業利用に道を開くかもし
れない。百 MeV 級の静電加速器は国内でも
2, 3 ヶ所しかなく、産業応用に利用するに
は難しい。一方、C60イオンを用いれば本現
象は 4 MeVやそれ以下でも引き起こすこと
ができる。MeV 程度のイオンを発生させる
加速器は日本国内には多数あるので、産業
利用への道が開かれた。 
 
 
 
(2) これまで提案された主要な楕円変形メカニズムの再検討 
 まず本現象が発見された直後に提案されたイオンハンマリングモデルについて言及する。非
晶質 SiO2 の場合、低線量では密度化が起こり、その後、線量の増加とともにハンマリング変形
が起こる。しかし直線二色性分光により低線量での楕円変形の度合いを評価したところ、照射量

 

図 2. (上) 各種イオンに対する SiO2 中の Zn ナノ
粒子の楕円変形効率の Se 依存性。(下) 非弾性熱
スパイクモデルから計算された融解領域・気化領
域の半径（実線）および X 線小角散乱法で決定
したトラックのコア半径と全体半径の比較[6]。 
 

 
図 1. 非晶質 SiO2中に埋め込まれた Au ナノ粒子の断面透過電子顕微鏡像。(a)は照射前、(b)は 
4 MeV C60イオンを 5  1013 C60/cm2 まで照射した後である。図の矢印で示されるようにイオ
ン照射は 45 度方向から行った [9]。 
 



と良い直線関係にあり[4]、密度化からハンマリングに変わるクロスオーバーに起因する挙動は
一切観測されなかった[11]。また楕円変形の照射温度依存性は、ハンマリングのそれと異なるも
のであった。さらに Helsinki 大学グループの MD 計算[5]によれば、ハンマリング効果が無くて
も楕円変形は起こることが示されている。 
彼らはむしろ熱スパイク効果でナノ粒子を構成する金属が液化し、SiO2中に形成されたコア・

シェル型のイオントラック、特に低密度のコア領域を通って移動し楕円化すると考えている。し
かしこれが正しいとすると、従来の SiO2 におけるコア・シェル型イオントラックの形成モデル
と矛盾が生じる。従来のモデルではイオンの通過した部分に非弾性熱スパイク効果により強力
な加熱が起こり、中央部に SiO2 が気化した領域、その周辺部に融解した領域が形成される。そ
してそれらの領域が急冷されて、気化領域は低密度のトラックコア領域、融解領域は気化領域か
ら圧縮され高密度のシェル領域に変わると信じられてきた[12]。 
もしこの説が正しければ、気化領域が発生する条件より Se を下げていくと、ついには気化が

発生せず融解だけが起こる条件に遭遇するはずである。気化が起こらない場合、コア・シェル型
でない一様なトラックが形成するのであろうか？ ナノ粒子の楕円変形は起こらなくなるの
か？ このような疑問から、イオン種とエネルギーを変え、7 種の Se値におけるナノ粒子の楕円
変形効率、SAXS で評価したトラックのコア径と全体の径、そして熱スパイク効果から計算され
る融解領域と気化領域の径を比較したのが図 2 である。 
図 2 の上半分から Se の減少に従い 3 keV/nm までは楕円変形効率は緩やかに減少するが、そ

れ以下では急激な減少を示すことが分かる。一方、熱スパイクモデルから計算された気化領域が
6 keV/nm ではゼロになってしまう。従来のモデルでは、気化領域がコア・シェル型のコア領域
に対応し、コア領域を介してナノ粒子の楕円変形が起こると考えられてきたので、6 keV/nm 以
下では楕円化が起こらなくなりそうだが、実験結果では楕円化が起こっている。 
 また、SAXS 法で評価したコア径は熱スパイク計算の低 Se 側の結果とは一致せず、3 keV/nm
までコアは存在し続けた。3 keV/nm までは効率的なナノ粒子の楕円変形が起こることが実験に
より確かめられているので、この SAXS の結果（3 keV/nm でのトラックコアの存在）と楕円化
（3 keV/nm でのコアを介してのナノ粒子の楕円化）の実験結果は矛盾しない。つまりコア部分
を介してナノ粒子の楕円変形が起こるという MD の結果は実験とも矛盾しない。むしろ修正し
なければならないのは、従来から広く信じられていたトラックコアは気化転移で形成されると
いう説の方である。実験・MD の両方から得られた正しい描像は、気化転移が起こらない比較的
低い Se値でも（理由はわからないが）コア・シェルトラックは形成され、コア部を介してナノ粒
子の楕円変形が起こるというものである[6]。 
 
 
(3) 予期しなかった成果：トラック形成閾値の遥か下でも形成された Si 結晶中のトラック 
 ナノ粒子の楕円変形においてイオントラックが重要な役割を担うため、SiO2 のトラックにつ
いて実験を行ったが、対照として結晶 Si についても同様の実験を行った。結晶 Si はイオントラ
ックの形成されにくい物質と知られており、安定単原子イオン中で一番重いウランを数 GeV ま
で加速してもトラックが形成されない[13]。より大きな電子阻止能 Seが得られる C60イオンでも
20 MeV 以上に加速して初めてトラックが形成されると報告されている[14,16]。 

 
(a) 

(b) 
 

 
図 3. (a) 結晶 Si への 6 MeV C60イオン照射で形成したイオントラックの電子顕微鏡明視野像。
(b) 結晶 Si への C60イオン照射で形成されたイオントラック径のエネルギー依存性。白丸は過
去の高エネルギーでの結果で、黒丸は本研究結果[15]。曲線は式(i)によるフィットの結果であ



 高崎研のタンデム加速器では+1 価の C60イオンを最大 6 MeV までしか加速できないので、ト
ラック形成は無理だと思われたが、試しにやってみたところ、図 3(a)に示すようにトラックが観
測された[15]。さらにエネルギーを下げてもトラックは観測され続け、1 MeV でもトラック径は
小さいが辛うじて観測できた[15]。（1 MeV 以下は未だ実験していない。） 

C60イオン照射した Si におけるトラック径のイオンエネルギー依存性を図 3(b)に示す。白丸が
過去の結果であり、曲線は半導体で確認されている経験則であるトラックの断面積が電子的阻
止能 Seに比例するという関係 
                  πR2  Se – Se,th    (i)     
 
からデータをフィットしたものである。ただし、R はトラックの半径、Se,thはトラック形成の電
子的阻止能の閾値である。閾値に相当するエネルギーは 17 MeV で、通常はそれより低エネルギ
ーの照射ではトラックは形成されないはずである。また 6 MeV で形成されるトラック径の方が
より高エネルギーである 20 MeV で形成されるトラック径より大きい点も不思議である。憶測で
あるが、両者のエネルギー域で異なるメカニズムによりトラックが形成されている可能性があ
る。より詳しい検討は今後の課題である。 
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