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研究成果の概要： 
本研究課題は、フラーレンに内包した核種の半減期変化を調べる準備段階として、効率的な内

包フラーレンの生成法の開発を目的とした。まず、イオン注入法による内包フラーレンの生成

量の向上のために、ターゲットに逆電圧をかけてイオンの減速が可能なエネルギー可変型イオ

ン注入装置を開発した。そして、この装置を用いて注入エネルギーを 5-15 keV と変化をさせた

ときの 133Xe 内包フラーレンの生成率の注入エネルギー依存性を調べた。結果として、注入エネ

ルギーの減少とともに 133Xe 内包フラーレンの生成率が上昇することが明らかとなった。 
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１．研究開始当初の背景 
 

放射性核種の半減期は変化しないもの

と一般に考えられているが、実は化学的環

境が変わると半減期が変化する場合があ

る。1947年Segrè1)はEC壊変の際には電子密

度によって半減期が変化する可能性を指

摘し、特に低い原子番号の7Beのような核種

ではこの可能性があるとした。そして1949

年、Segrèら2)によって実験的に確認され、

その半減期は、約0.1%変化した。 

これに対し最近、Ohtsukiら3)は、C60フラ

ーレンに7Beを内包して半減期を調べたと

ころ半減期が0.8%短くなることを報告し

た。従来の研究の0.1%から一挙に0.8％も

変化したことから一躍フラーレンが注目
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されるようになった。しかし、この原因は

フラーレンのπ電子に関連しているだろ

うと考えられるが、実際のところその原因

は何に由来しているのかは明らかにされ

ていない。 

 そこで、本研究では、π電子状態の異なる
フラーレン（C60, C70, C76, C84 等）にイオン
注入法で核種を内包して半減期を測定し、半
減期変化量とπ電子状態との関係を調べる
ことを最終目的とする。ただし、この研究に
は、内包フラーレンの製造が大変重要である
ため、本研究課題内では、半減期測定研究の
準備段階と位置づけ、半減期測定には高い測
定精度が要求されることから、半減期決定に
十分な統計量を確保できる放射能量を持っ
た内包フラーレン試料の作製法を開発する。 
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２．研究の目的 
 
半減期決定には、十分な統計量を確保でき

る放射能量の内包フラーレン試料を作製す
る必要がある。しかし現在の我々のイオン注
入法による内包フラーレンの作製法におい
ては、イオン注入エネルギーが高すぎるため
に、ターゲットであるフラーレンや生成した
133Xe 内包フラーレンを壊してしまい、わずか
な量しか生成できない。そこで、ターゲット
に逆電圧をかけてイオンの減速が可能なエ
ネルギー可変型イオン注入装置を開発し、内
包フラーレンの生成率の注入エネルギー依
存性を調べ、効率的な内包フラーレンの生成
法を開発すること目的とする。 
 
 
 
 
３．研究の方法 
 
(1) エネルギー可変型イオン注入装置の開
発 
 
研究代表者は、以前にイオン注入法による
133Xe 内包フラーレンの作製法を開発してい
る。これは、まず、フラーレンの蒸着薄膜を

作製し、これをターゲットとして 133Xe を同位
体分離器でイオン注入するものである。この
とき精度良い質量分離を行うために 30 keV
という高いエネルギーで 133Xe イオンを加速
させる必要がある。この 30 keV の 133Xe イオ
ンがフラーレンの蒸着薄膜に照射されると
133Xe イオンはフラーレンにエネルギーを与
えて減速しながらフラーレン薄膜中を進む。
このとき、イオンから供与されるエネルギー
によりフラーレン分子は壊れてグラファイ
トのような無定形炭素になったり、フラーレ
ン分子の多量体を形成したりする。133Xe イオ
ンが十分エネルギーを失い、あるエネルギー
領域に達したとき、この 133Xe イオンはフラー
レン分子を壊さずにフラーレンの炭素原子
で構成される五員環または六員環を通って
内包できる。しかし、フラーレン分子が壊れ
て無定形炭素になってしまう分、現在の方法
では僅かな量しか生成できない。したがって、
この問題を解決するために、ターゲットに逆
電圧をかけてイオンのエネルギーを十分落
とすことができるエネルギー可変型イオン
注入装置を開発する。 

このエネルギー可変型イオン注入装置

は、同位体分離器の真空チェンバー内の

ターゲット照射部分に本体を設置し、真

空チェンバー外部に置いた高電圧電源か

ら高電圧ケーブルを通して高電圧を供給

するものである。真空内および真空外で

放電が起きないように高電圧部分に絶縁

を施した。また、ターゲットをマウント

する本体は、突起物があると放電しやす

いので、丸みをおびた形状で設計した。 

 
 
(2)生成率の注入エネルギー依存性 
 
上記で開発したエネルギー可変型イオン
注入装置を用いて 133Xe 内包フラーレンの生
成率の注入エネルギー依存性を調べた。まず、
蒸着法により作製したフラーレンターゲッ
トを本エネルギー可変型イオン注入装置に
設置した。日本メジフィジックス製 133Xe ガス
370 MBq を真空ラインにより 3.8 リットル試
料ボンベに移送した。質量分離における質量
の指標として約 0.2 cm3の 129Xe 濃縮同位体も
同じボンベに充填した。このボンベを同位体
分離器の ECR イオン源に接続し、同位体分離
器で 133Xe イオンを 30 keV で加速させ、エネ
ルギー可変型イオン注入装置には 15-25 keV
の電圧を印加してフラーレンターゲットへ
の注入エネルギーを 5-15 keV に調整した。
また、133Xe のイオン注入量は 1×1012 個/cm2

から 1×1014個/cm2とした。イオン注入後のフ
ラーレンターゲットは、Ge 検出器で 133Xe の
γ線（81 keV）を測定して放射能量を求めた。



次に、フラーレンターゲットを、o-ジクロロ
ベンゼンに溶解し、不溶物をメンブレンフィ
ルターでろ過した後、HPLC 分析を行い、133

Ｘｅ内包フラーレンの放射能量を求め 133Ｘ
ｅ内包フラーレンの生成率を算出した（生成
率は、注入した全ての 133Xe の放射能量に対す
る 133Ｘｅ内包フラーレンの放射能量の比）。
以上の結果から 133Ｘｅ内包フラーレンの生
成率と注入エネルギーとの関係を調べた。 
 
 
 
 
４．研究成果 
 
(1) エネルギー可変型イオン注入装置の開
発 
 図１には、作成したエネルギー可変型イオ
ン注入装置を示した。放電を抑えるために、
突起物等がないように丸みをおびた形状で
作製した。 
 

 
図１エネルギー可変型イオン注入装置 
 
 
 
(2)生成率の注入エネルギー依存性 
 
 図２には、HPLC 分析の結果を示した。図２
において、C60のピークと

133Xe のピークがほ
ぼ一致していることから、133Xe 内包フラーレ
ンが生成していることが確認された。 

図 2 133Xe と C60の溶離曲線 
 
 
 
図３には、注入エネルギーが 5 keV および 15 
keV における、内包フラーレンの生成率の
133Xe のイオン注入量依存性を示した。5 keV

および 15 keV のどちらの場合も、133Xe のイ
オン注入量が増加するにしたがい、生成率は
減少することがわかった。 
 

図３ 生成率の 133Xe のイオン注入量依存性 
 
 
次に、注入エネルギーに注目してみる。5 keV
で 133Xe を約 2×1012個/cm2注入した試料の生
成率は 0.96%であった。15 keV で 133Xe を約
2×1012個/cm2注入した試料の生成率は 0.65%
であったことから、5 keV で注入することに
より、15 keV の場合に比べて生成率が約 50%
上昇した。 
フラーレンに内包される Xeイオンのエネル
ギーは 130 eV から 200 eV と見積もられてい
る。15 keV でフラーレンターゲットに入射し
た 133Xe は、エネルギーを失い空のフラーレン
を無定形炭素化しながらターゲット中を通
過し、200 eV になったときにフラーレンに内
包されると考えられる。200 eV に達するまで
に一度生成した 133Xe 内包フラーレンに衝突
すると、この 133Xe 内包フラーレンも無定形炭
素化する。ここで、注入エネルギーを 5 keV
にした場合、空のフラーレンおよび 133Xe 内包
フラーレンの両者の無定形炭素化が減ると
考えられ、このため 15 keV に比べて生成率
が増加したと思われる。 
133Xe 内包フラーレンの生成率は注入エネル
ギーに大きく依存しており、このエネルギー
をさらに減少させることにより生成率のさ
らなる増加が期待できる。 
さらに、これにより、従来のような余分な
高いエネルギーを使う必要がなくなり、フラ
ーレンターゲットや生成した RI 内包フラー
レンを壊すことなく、効率的に RI 内包フラ
ーレンを生成でき、半減期測定のための放射
能量を確保できると考えられる。 
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