
 

3．[ONSA賞受賞講演] 

新規材料開発への放射線利用の開拓推進 

-金属材料改質合成と高速陽電子装置開発- 

 

大阪府立大学大学院工学研究科 准教授 

堀 史説 

 

 

放射線と材料科学の関係は、以前は X線や電子顕

微鏡などの評価法利用と原子力や宇宙環境等での照

射劣化に関連するものが大半であった。近年、物質

と放射線の相互作用を積極的に利用して、材料への

特性制御や機能性付与、液体中での放射線還元によ

る新機能材料も作成されるようになってきた。また

評価法でも高速陽電子など新しい放射線利用形態を

進めている。これら材料科学への放射線の新展開に

ついて紹介する。 
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-金属材料改質合成と高速陽電子装置開発- 

 

大阪府立大学大学院工学研究科 

堀史説 

	

1. はじめに	

放射線と材料科学の関わりはエックス線、電子線が発見されて後すぐに電子顕微鏡やエッ

クス線透過、回折による物質評価に応用され始め現在まで広く利用されている。特に評価技

術の進歩は目覚ましく、原子レベルの分析と構造解析を行うのに放射線利用は必要不可欠に

なっている。一方、評価以外の材料科学分野での放射線利用の取り組みは２０００年前後か

ら徐々に増えている。その例が材料改質である。加えて、新しい材料を組み上げていくのに

放射線を利用する試みも行われている。筆者の研究も３０年前に原子力材料や半導体などの

放射線照射による機能性劣化の解明といった照射効果の研究から始まった。しかし放射線と

物質との相互作用を応用することで、材料創成、改質、評価の３つの手法へ展開してきた。

ここでは、放射線を利用した材料開発の新しい取り組みをそれぞれについて紹介する。	

	

2. 放射線と物質相互作用	

	 固体材料に放射線を当てると様々な反応が起こるが、大きく分けて物質そのものに変化を

もたらす場合と、物質中の電子や原子と反応するが物質そのものは変化しない場合とがある。

前者は主に粒子線（電子、中性子、陽子など）と呼ばれる放射線による原子の弾き出しや電

子励起と呼ばれる局所的な高エネルギー付与が起こるエネルギーの照射によるもので、これ

らが起こるような放射線照射では一般的には結晶が乱れる格子欠陥が導入されるなどして材

料の劣化につながる。さらにエネルギーが高い粒子の照射で原子核と相互作用する場合には

核変換を起こすことで原子の種類が変化することで不純物になり放射化する問題もあるが、

ここでは核変換を起こさない程度の粒子線照射について議論させていただく。また、後者の

ような波動として振舞う放射線（ガンマ線、エックス線）は固体物質中でほとんど直接原子

には作用を及ぼさず主に電子系との電磁場相互作用のみが起こる。この場合は相互作用の結

果として出てくる放射線などが作用相手の情報を含んでいる。以上のような各種放射線と物

質との相互作用をそれぞれ活かすことで、物質中の情報を得ることができたり物質そのもの

を意図的に変化させることが可能となる。	

	

	

3. 放射光施設での高速陽電子開発	

	 まず放射線を利用した新しい装置開発について紹介する。上述のような放射線と物質の相

互作用のうち、直接物質を変化させることなく放射線を照射した結果そこから飛び出してく
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る放射線を検出する方法で物質の情報を得ら

れるが、その中でも注入する放射線として陽

電子は他の粒子と異なる特徴的な振る舞いを

示す。陽電子を利用した研究応用は近年物質

科学だけでなく PET（陽電子断層法：Positron	

Emission	Tomography）など医療などにも用い

られるようになっている。陽電子は身近には

ほとんど存在しない放射線であるが、電子の

反粒子であるため電子が詰まっている物質な

どに注入するとすぐに電子と対消滅して決ま

ったエネルギーの光を放出する。この際の光はアインシュタインの特殊相対論により電子と

陽電子の静止質量を全てエネルギーに換算した値で 511keV（2 光子消滅：2 つの同じエネル

ギーが正反対方向に放出される場合）で、この光は可視光よりエネルギーの高いガンマ線で

ある。また物質は原子でできており、電子を束縛する原子核が存在するが原子核は正に帯電

しているため、同じく正の電荷を持つ陽電子とは電気的相互作用（クーロン相互作用）によ

り原子核とは強く反発する。その結果、物質内での陽電子は原子のいない場所（結晶では原

子空孔と呼ばれる空隙）を“選択的に探索”して留まり、そこで周囲の電子と対消滅する。こ

のような性質を利用して物質中の原子レベルの結晶欠陥や空隙の検出に利用されている（図

1）。しかしその発生源として用いられているのはほとんどがベータプラス崩壊する放射性同

位体である。特に半減期約２.５年のナトリウムが利用されることが多いが、そこから飛び出

してくる陽電子はエネルギーが一様でないことに加え最大エネルギーもそれほど高くないた

め(Emax=545keV)、金属などの物質では表面から 0.1mm 程度までしか侵入しない。物質中の侵

入深さは注入する際の陽電子エネルギーによって決まるので、エネルギーを揃えれば特定の

深さでのみ陽電子を消滅させられ、深さ情報を得ることができる。陽電子のような荷電粒子

は加速することが可能なため、近年は陽電子の加速装置も多く作られている[1-5]。しかしバル

ク物質中を本当の非破壊と言える程度の深さを検査できるようなメガ eV クラスのエネルギ

ーの陽電子加速装置は極めて大型になるため、国内外でもほとんど存在せず、使用されてい

る装置のほとんどが数 10keV の陽電子加速器で、このエネルギーでは物質内にはせいぜい

100nm 程度の表面しか侵入しない。我々のグループでは放射光施設で利用可能になってきた

高エネルギーのエックス線を利用した陽電子の対生成により高エネルギーの陽電子を直接生

成して物質中の欠陥評価に応用することに成功した。対生成自体は新しい手法ではなく、近

年放射光施設では蓄積リング電子（GeV）に可視光領域のレーザーを衝突させることにより逆

コンプトン散乱でエックス線（放射光関連分野では通称レーザーコンプトン（LCS）ガンマ線

	

図 1	 結晶中での陽電子拡散と２光子消滅の模式図	

図２	 ニュースバルでの LCSγビームラインと高速陽電子装置レイアウト	

24



と呼ばれる）を発生させ研究がすすんで

きている。兵庫県立大学放射光施設ニュ

ースバルにおいても、この方法で数 10MeV

にもなる高いエネルギーのエックス線を

発生させることが可能なビームラインが

設置され、共同利用ビームライン BL-01 と

して利用公開されている（図 2）[6]。この

ビームラインでは使用するレーザー光を

選択できるため、1〜38MeV 程度の範囲で

発生させるエックス線のエネルギーを選

ぶことが可能である。我々はこのビームラ

インを利用することで高エネルギーの陽

電子発生および陽電子消滅装置の開発を

進めてきた。陽電子の対生成は、物質に

1.022MeV 以上のエックス線を照射するこ

とで原子核近傍をエックス線が通過する

際の強い電磁場環境で起こるが、通過す

るエックス線のエネルギーは対生成する

陽電子と電子のエネルギーに保存される

（E	=	mc2：E はエックス線エネルギー、mは質量、c は光速で、対生成では Eg	=	me-c
2	+	me+c

2	

+	Ee-	+	Ee+となる。me-,me+,Ee-,Ee+,ははそれぞれ電子と陽電子の静止質量と運動エネルギー）。

例えば波長 1064nm の Nd レーザーを使用し蓄積リング内の 1GeV 電子と衝突して得られる

17MeV のエックス線からは約半分のエネルギーである 8MeV というエネルギーの陽電子と電子

がペアで生成する。このうち陽電子を分離してそのまま利用すれば陽電子の加速も必要ない。

図３はこの陽電子発生の模式図と実際に開発した陽電子生成-欠陥評価装置である[7,8]。本体

は 1m 四方のサイズで、対生成のためのターゲット物質と生成後の電子と陽電子を分離して試

料に導くための電磁石に加え、陽電子消滅後の光（511keV ガンマ線）の検出器のみの極めて

単純な構成である。実際の測定例として図２のビームライン上に配置するだけで測定可能と

なる。図４に厚さ 2mm の鉄板を弾性変形振動の繰り返し疲労を与え疲労破断した試料に直接

陽電子を照射して測定した試料内部の陽電子

消滅ドップラープロファイルの変化を示す。

鉄への 8MeV 陽電子の侵入深さは最大約 8mm

と計算されるため、試料中心付近で消滅させ

るために試料に注入する前にタングステン板

で陽電子を少し減速させて測定している。そ

の結果、疲労破断を起こす振動回数を 100%Nf

とした場合にその途中で生成している空孔型

欠陥を検出し、破断までに増加していること

が観察できている[9]。この結果は RI 線源の陽

電子消滅実験で表面付近でも金属疲労過程に

て同様な傾向が観測されており[10,11]、試料内

部にも表面と同様の欠陥導入が起こっている
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図３	 LCSγ線発生から陽電子対生成及び分離方法の

模式図（上）と実際の高速陽電子装置の外観（下）	

図４	 高速陽電子で測定した鉄の疲労過程	
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ことが非破壊で検出できることを示している。また現在は、この装置で陽電子寿命測定を行

うための回路の作成と検証に加え、高エネルギーのエックス線を測定試料自身に直接注入し、

試料内部で対生成による陽電子を発生させてその周囲の欠陥を検出する手法（GIPS:	 ガンマ

線誘起陽電子消滅測定[12]）の高エネルギーLCS を利用した装置開発と検証も進めており[13]、

この方法は高速陽電子ビーム装置よりさらに簡便に高度な欠陥評価が可能な手法と装置開発

に取り組んでいる。この手法では大きな材料をそのまま微細な欠陥検査をすることが可能な

ため産業利用にも有効で今後が期待される。	

	

4. 照射による物質改質	

	 次に物質の特性改質であるが、前述のとおり

物質中の原子を格子位置から動かすことが物

質変化に繋がる。変化の要因は、欠陥の導入

（質、量）、異種原子の導入、構造変化（構造

相転移、非晶質化）など様々である。もともと、

原子力材料の分野で盛んに研究されている照

射脆性などの照射効果は、一概には言えないが

中性子などの粒子が原子を弾き出すことで照

射損傷という欠陥導入が主な要因で２次的に

欠陥や不純物原子の拡散集合の結果として材

料強度が低下するというものである。その変化

は材料の種類（合金種、組成）や照射条件（粒

子種、エネルギー、線量率、線量、温度）など

にも敏感に反映されるため、照射効果は単純な

反応での議論が難しい。しかし、一方で照射が

もたらす欠陥の導入は制御して行えば、様々な材料特性の制御に繋がることから新しい特性

を有する材料を創り出すという発想である。変化が期待される特性としては主に機械的特性、

電気的特性、磁気的特性などである。この方法は半導体の分野では比較的早くからイオン注

入法として利用されていた方法でもある。しかしイオン注入とは異なり、粒子線照射で「欠

陥」のみを導入したり局所的に構造を変化させることで積極的に材料開発に適用した例は

2000 年以前ではほとんど見られなかった。我々は金属合金にこの手法を適用することで、初

めは主に合金強度の制御を行ってきた。一例としてアルミニウム合金の強度であるが、アル

ミニウムは軽い金属であるためエネルギーの観点から有用な金属であるが非常に柔らかいた

めそのままで構造材などには利用できない。そこで考え出されたのが不純物を析出させて強

度を上げたジュラルミンである。これは強度の要因となる変形時の転位と呼ばれる欠陥の移

動を妨げるために不純物を混ぜた合金を数時間以上にわたって時効熱処理して析出物を分散

形成させる方法である。その際の析出物のサイズと密度が強度に影響する。イオン照射法で

は、この不純物の導入と析出物形成を同時に促進することも可能で、時効析出での最高硬さ

に到達するのに数日かかる処理をわずか 10 分程度の照射で実現でき（図５）、条件によって

は時効析出よりも高い硬度を実現することもできる[14]。これは、従来の時効熱処理で生成す

る析出物に比べ、極めて微細で高密度な析出物が生成するためであることがわかっており、

このような状態の析出は熱処理だけで生成するのが困難で照射によって実現できる[15,16]。ま

た、加熱との大きな違いは、材料全体を変化させる熱処理に対して照射改質は照射した箇所

図 5	 AlCu 合金の時効析出とイオン照射によ

る硬さ変化の比較	

Author's personal copy

aged at 423 K. The maximum value of the hardness, however, de-
creases with an increase in the aging temperature. Meanwhile for
the specimens irradiated at room temperature, the surface hard-
ness increases far more rapidly than that for the thermally-aged
specimens and only 3.5 h are required to reach a Vickers hardness
of 160, which is about the same as the maximum hardness value
obtained when aged at 423 K.

The microstructure of the irradiated specimen was observed
using transmission electron microscopy (TEM). We did not, how-
ever, find any morphology that corresponds to the GP zone,
although this zone has previously been clearly observed in ther-
mally-aged specimens. We then used the three-dimensional atom
probe method to study the microstructure of the irradiated speci-
mens at the atomic scale. The result of the atom probe is shown in

Fig. 4. This figure shows distributions of highly concentrated re-
gions of Cu, Mg and Si atoms in the solution-annealed specimen,
the specimen irradiated at a fluence of 1 ! 1015/cm2 and the spec-
imen aged at 423 K for 4 days. Irradiation-produced precipitates
were scarcely observed in the normal atom probe elemental map
and, therefore, we used cluster analysis to extract the state of sol-
ute atom clustering. The parameters used for the cluster analysis
are as follows: d is the maximum separation distance between sol-
ute atoms and N is the minimum number of solute atoms associ-
ated with a cluster. d and N were determined using the
combined nearest neighbor distance distribution of the solute
atoms and the Al atoms in the solution-annealed state, which gives
a matrix with randomly distributed solute atoms. In the present
analysis, the chosen parameters for d and N were 0.6 nm and 20,
respectively.

For the specimen aged over 4 days, needle-like Mg2Si com-
pounds and plate-like Al2Cu compounds of several tens of nanome-
ter in size are present. For the ion-irradiated specimen, many small
precipitates of about 2.9 nm in diameter are distributed homoge-
neously in the irradiated region. The difference in precipitation be-
tween ion-irradiated specimen and thermally-aged specimen can
be tentatively explained as follows; in thermally-aged specimen,
the precipitation occurs through the long-range thermal diffusion
of solute atom, resulting in coarse precipitates. On the other hand,
in ion-irradiated specimen, the precipitates were produced by the
radiation enhanced segregation. As a result, the precipitation oc-
curs through the short-range diffusion, causing nanometer-sized
precipitates. These precipitates act as effective obstacles for dislo-
cation motion, causing a remarkable increase in hardness. More
detailed analysis will, however, be needed for a complete under-
standing of the generation of the fine precipitates by the
irradiation.

From these experimental results, we conclude that nanometer-
sized precipitates, which are produced by short-time energetic ion
irradiation at room temperature, cause a remarkable increase in
the hardness of supersaturated Al–Cu–Mg alloys. These homoge-
neously distributed nanometer-sized precipitates have rarely been
produced by conventional thermal processing. The present result
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Fig. 3. Comparison of the change in Vickers hardness between irradiated specimens
and specimens thermally aged at 423 K and 453 K as a function of processing time.

Cu Mg Si Al
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Fig. 4. Atom probe elemental mapping for (a) the specimen solution-annealed at 813 K for 4 h, (b) the specimen irradiated with iodine ions at a fluence of 1 ! 1015/cm2, and
(c) the specimen aged at 423 K for 4 days. Box sizes are: (a) 73 ! 73 ! 190 nm3, (b) 98 ! 98 ! 150 nm3 and (c) 65 ! 65 ! 150 nm3.
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のみ特性を変化させることができる。このような析出制御での強度制御は析出が空孔などの

欠陥による拡散機構である他の合金でも可能である[17,18]。	

	 一方、析出硬化と異なる制御も可能である。近年さまざまな合金系でバルクサイズのアモ

ルファス金属（結晶のような長周期にわたる原子の規則配置を持たない）の創成が報告され

ている[19,20]。アモルファスは結晶のような長周期の規則構造を持たないため、特に変形にお

ける転位の運動が存在できずに非常に硬い材料となる。他にも結晶では見られない軟磁性や

高い電気抵抗などの特性を発現するため新しい材料に分類できる。しかし、アモルファスは

熱平衡状態の金属では存在しないため、一般的には液体からの急冷によって達成する。その

冷却速度は合金系によりさまざまであるが、近年 10-1	 K/s 程度の冷却速度でもアモルファス

図６	 アモルファス合金の熱的状態を表すポテンシャルのランドスケープモデルと照射によるポテ

ンシャルマップの変化モデル	

図５	 アモルファス合金への電子線及びイオン照射での硬さ変化と陽電子寿命値の変化	
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状態が凍結できる合金系が多く見つ

かっている。このようなアモルファ

スの特異な性質に着目して、照射に

よって結晶をアモルファス化させた

り、アモルファス合金に照射して状

態を変化させることによる特性改質

を試みている。特にアモルファス化

し易いことで知られる Zr 系化合物

合金においては、アモルファスに制

御照射することで照射領域を硬くし

たり軟らかくすることもできること

を見出した（図５）[21]。この現象発

現の機構は結晶化ではなく、先述の

析出硬化型とも全く異なる変化でま

だ完全には解明されていないが、内部の状態変化との相関について我々は次のようなモデル

を提案している。すなわち、図６に示すような準安定状態であるアモルファスのランドスケ

ープモデルで、別の準安定アモルファス状態に遷移する過程で、照射によっては単純な緩和

をもたらす場合と、結晶化に向かうより安定なアモルファス準位とは異なる新しいアモルフ

ァスの準位に移行する場合が起こるためではないかと考えている。このようなアモルファス

-アモルファス遷移が起こる実際の照射による特性変化は様々な照射を行うことで分類され

ている。実験の詳細は以下の通りである。5:4:1 の組成比の ZrCuAl 合金を高温で溶解し、傾

角鋳造法での急冷により 6mmφ約 10cm の棒状試料を作成しこれに照射を行う。均質なアモル

ファスであることは X 線回折により確認済みである。この合金に原子力研究開発機構東海研

究所のタンデム加速器による 100MeV の Xe イオン照射、京都大学複合原子力研究所の電子線

加速器による 8MeV の電子線照射、量子科学研究開発機構高崎研究所 TIARA における 16MeV	Au

イオン照射、若狭湾エネルギー研究センターイオン加速器による 180keV	 H+など様々な照射

を行った。これらの照射をまとめると図７に示すように照射によって硬さが未照射より硬く

なったり軟らかくなることがわかる。この違いは照射種ではなく照射時の弾き出し最大エネ

ルギーEpmax による空隙の変化との相関によって綺麗に分類できることがわかる。すなわち、

アモルファスの硬さ変化は照射による内部の空隙の変化が大きな要因の一つであることが陽

電子消滅法でわかった。このような変化は、照射による物質内の原子に対するエネルギー付

与過程である弾性弾き出し効果（Sn:核的阻止能）と電子励起効果（Se:電子的阻止能）に分

類できるため、通常の結晶金属合金とは異なり照射種や条件によって硬さを制御できること

を明らかにしている[22-24]。これについては現在もアモルファス金属の特性と関連付けて、よ

り詳細な原子レベルでの解析に取り組んでいる。また、現在では結晶合金に対する重イオン

照射によって照射領域のみをアモルファス化することで、強度特性を変化させる制御法につ

いても取り組んでおり、照射のみでアモルファス化する合金とその条件を複数見出しており
[25-27]、今後は機械的特性以外の磁性や電気的特性の制御法としても注目される。	

	

	

図７	 各照射でのアモルファス合金中の陽電子寿命変化

と照射による弾き出しエネルギーの相関図	
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5. 照射による物質創成	

	 最後に放射線を用いた金属ナノ粒子の合成

について紹介する。金属ナノ粒子はそのサイ

ズの小ささから比表面積が大きくなることで

触媒などの反応性材料では大きな優位性を示

す。これに加え、ナノメートルサイズまで小

さくすると物質が目視できるほどの大きさの

材料（バルク材）とは異なり、構成原子の数

が 10 億分の 1 程度まで少なくなることで完

全結晶状態である原子数にくらべ、結合が完

全でない表面原子数の割合が多くなり粒子表

面近傍の電子に特異な状態（量子効果）が現

れ、材料特性として影響する。そのためバル

ク材とは異なる性質の材料創成が期待されて

いる。その作成方法は大きく分類してトップ

ダウン法とボトムアップ法があり、一般的に

制御性が高いのはボトムアップ法である。中

でも化学還元法は溶媒中の金属イオンを還元材により還元することで金属ナノ粒子を合成す

る方法で、工業的にも広く利用されている。しかし溶媒に水を使用する場合には酸化の問題

図９	 ナノ粒子合成のためのコバルト線源で

のγ線照射レイアウト	

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

200 300 400 500 600 700 800

���
�����
�������������������

�
�
�

 (任
意
単
位

)

���� (nm)

	�
	��

図１０	 γ線照射還元で水中で合成した銅ナノ粒子とその光吸収スペクトル	

図８	 水の放射線分解の模式図とラジカルによる金属イオンの還元による粒子生成の模式図	

29



などからアルコール系の強い還元材を必要とする。ここで我々は水の分解で生成するラジカ

ルに着目した。これは図８に示すように、水にエネルギーを加えた際に水分子が OH ラジカル

と H ラジカルに分解するもので、このうち還元性のラジカルが水中の金属イオンを還元する

過程で原子同士が凝集してナノサイズの構造体に成長する。このような水中での水分解ラジ

カルを利用したナノ粒子の還元合成にはマイクロウェーブや超音波を用いたナノ粒子合成な

ども研究されており、1990 年代には超音波で相図に無いコアシェル構造の Au と Pd の合金ナ

ノ粒子合成に成功し、これが高い触媒活性を有していることなどが報告されている[28,29]。我々

は同様の活性を有するコアシェル Au-Pd を放射線による制御合成に成功し[30]、さらにコアシ

ェルナノ粒子の高い触媒活性の要因の一つが構造歪みであることも突き止めている[31]。この

ように水の分解ラジカルを利用することが有効であることがわかったが、放射線の水分解に

は超音波と大きな違いがある。超音波と放射線による水の分解で発生するラジカルは基本的

に同じであるが、放射線分解の場合はそれらに加え水和電子（NHE:-2.86V）が発生する。この

水和電子は H-ラジカルよりも強力な還元種となる。そのため、超音波で還元できなかったイ

オンでも放射線では還元が進み粒子化を促進できるものもある。また、超音波は音源の制約

などにより還元量に制約があるが、放射線の場合ガンマ線照射では溶液の調整のみの簡単な

作業で照射量などの調整は距離と時間のみ非常に簡易的であることに加え１プロセスで扱え

る量が極めて大量であるなど工業的にも優位である。図９は大阪府立大学放射線研究センタ

ーでのガンマ線照射の模式図である。例えば超音波では還元合成しにくい Ag ナノ粒子合成の

簡易合成と大量生産による実用化の例もある[32]。我々も超音波で還元が困難であった銅イオ

ンに対しガンマ線照射で 10nm 程度の純銅ナノ粒子の合成に成功している[33]（図１０）。さら

に、この方法を適用すると、図１１に示すような従来は seed	mediate 法による２段階で長時

間のプロセスを要する金ナノロッド（棒状のナノ粒子は特徴的な２つの表面プラズモンによ

る光吸収を示す）の合成およびそのコアシェル合金などの複雑な制御も照射のみで 1 時間程

度という短時間での作成にも応用できることを示した[34]。このように放射線還元では水を溶

媒とするクリーンな反応場で短時間での合成に加え合金化、構造制御、形態制御などが可能

でより新しい材料開発にも繋がることが期待される。	

	

6. まとめと今後の展望等	

	 放射線利用は材料研究において必要不可欠であることは言うまでもないが、さらなる装置

5 nm 

50 nm 

図１１	 γ線照射のみで合成した AuPd ナノロッドの電子顕微鏡写真とその EDS 分析像	
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改良や利用法の開拓によってはまだまだ新しい研究応用の可能性を秘めている。その応用範

囲は従来の利用方法だけに捉われずに挑戦することが重要である。しかし、一方で放射線利

用の規制は年々厳しくなっており、一部の放射線施設では老朽化とともに放射線を利用した

研究開拓の妨げにもなりかねない。そのため、正しい放射線への理解と教育が放射線の有効

利用による新しい研究開拓につながると考えている。柔軟な発想で取り組み、新しい材料の

開発につながるよう、今後の放射線利用研究の環境整備にも期待したい。	
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