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研究成果の概要（和文）： 軌道電子捕獲崩壊[EC崩壊]は，核位置に存在する軌道電子を核内核子に取り込んで崩壊す
る現象で，その確率は核位置での電子密度に比例する．本研究の目的は加速器による量子ビーム（陽子や電子）を用い
てBe-7を製造し，温度･化学形･結晶形等の因子を変えて，半減期を大きく変化させることである．Be-7@C60の温度変化
（室温と5K）で半減期変化をみる実験をおこなった．その結果，室温のベリリウム金属中Be-7と5Kに冷却されたC60 内
のBe-7の半減期を比較すると1.5%以上も短くなることを見出した．C60,C70を特殊な環境下でのBe-7の半減期測定を行
い，大きな半減期変化を実現させるに至った．

研究成果の概要（英文）：The decay rate of Be-7 electron capture (EC) was measured in C60 and C70 and Be 
metal with a reference method. The half-life of 7Be endohedral C60, C70 (7Be@C60,C70) was found to be 
52.49±0.04 days for He temperature. These values are almost 1.5% shorter than that of Be-7 in Be metal 
at room temperature. The result is a reflection of the different electron wave-functions for Be-7 inside 
C60, C70 compared to when Be-7 is in Be metal. The magnitude of the average charge-transfer from the 
L(2s) electrons of the Be-7 atom play an important role in such variation in the decay constant in the 
environments.

研究分野： 放射化学
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１． 研究開始当初の背景 
 放射性壊変は本来原子核に基づく現象で
あり，その壊変は確率的なもので多くの場合
原子核を取り巻く核外軌道電子とは無関係
と思われてきた．これは原子と原子核の大き
さの比や原子核内での核子間の結合力は核
と電子または原子間の結合力などが大きく
隔たっていて，原子核の現象と核外電子の現
象は互いに孤立系であるとして近似しても
一般的には不都合は少ないからである．しか
しいくつかの例では，わずかではあるが，化
学状態の変化や加圧下で壊変定数，いわゆる
半減期が変化することが認められていた．現
在知られているその壊変形式は，ベータ壊変
のひとつの形式である軌道電子捕獲壊変［EC
壊変］である．この壊変の場合，小さいとは
いえ原子核の体積がゼロではないため，電子
雲の核位置での重なりが無視できないので，
EC 壊変において半減期に差異が現れる．EC
壊変は核位置に存在する軌道電子（主に 1s
や 2s 電子）を原子核に取り込んで壊変し
(p+e-→n+ν)，その壊変確率は軌道電子の核
位置における密度に依存するからである．こ
の可能性はセグレ(E.Segre)やドーデル
(Daudel)らによって 1947 年に予言され，彼
らの手で半減期 53日の EC壊変する放射性ベ
リリウム(7Be)を用いて実験的にみごとに明
らかにされた（①,②）． 
 
２．研究の目的 
 軌道電子捕獲崩壊[EC(electron capture)
崩壊]は，核位置に存在する軌道電子を核内
核子に取り込んで崩壊する現象で，その確率
は核位置での電子密度に比例する．代表的な
EC 崩壊核種である放射性ベリリウム(7Be)原
子では，核に近い 1s や 2s の電子雲は周りの
環境の影響を最も受けやすい．7Be 原子を特
殊な環境に置いて 1sや 2s電子を制御できる
と，7Be の半減期も制御可能となる．本研究
では量子ビーム（陽子や電子）を用いて 7Be
を製造し，化学形･結晶形･温度等（③,④）
の因子を変えて，どれだけ半減期を変化させ
ることができるかに挑戦する． 

図１：C70 の K 殻(1s)と L 殻(2s)電子の動径
分布関数 
 
３． 研究の方法 
 籠状構造の分子フラーレン内は真空状態

と予測され，7Be のような EC 壊変核種を内包
させて測定した半減期は化学状態に関係し
ない孤立系のものであろうと予測をたてた
(予測は図１中に C70 の K 殻(1s)と L 殻(2s)
電子の動径分布関数として示してある)．ま
ずこの興味から，EC 壊変核種 7Be を用いて実
験計画がたてられた．そしてついにC60やC70
内に存在する 7Be の半減期測定のために，核
反応にともなう原子の反跳を利用してC60や
C70内に 7Be原子を内包させることができた．
実際の実験では 7Be が C60 や C70 とベリリウ
ム金属内に存在する場合に，その半減期に差
異が観測されるかどうか調べられた． 

 
図２：C70 とリチウム化合物の混合体内で起
こる様々なプロセス 
 
  EC 壊変核種 7Be の半減期が，おかれた化学
的環境によって変化するかを調べるために
は，異なった試料(化学形や結晶構造)内で同
じ測定条件において比較測定することが重
要である．まず，C60 内に 7Be を内包させる
ためにリチウム化合物(Li2CO3)と C60 や C70
を二硫化炭素(CS2)内で均一に混合し，溶媒を
取り除いた試料をアルミニウム箔で包み，サ
イクロトロンからの16MeVの陽子を照射した．
標的物質内では，7Li(p,n)7Be 反応が起き，こ
の核反応では中性子や即発γ線の放出を伴
うので，核反応生成物の 7Be は反跳を受ける．
この反跳エネルギーによって動く 7Be 原子と
C60 や C70 は標的物質内で原子分子衝突を起
こす．7Be は反跳により，ごくわずかではあ
るが C60や C70 ケージを壊すことなく籠内に
内包化される（⑤～⑦）．Be 原子が C60 や C70
に内包可能であることは，第一原理を用いた
分子動力学(MD)シミュレーションによって
も確かめられている．標的物質(C70 とリチウ
ム化合物の混合体)内においてどのようなプ
ロセスで内包化が起きるのか，図２に示した． 
陽子照射の後，高速液体クロマトグラフ装

置(HPLC)を用いて 7Be 原子が内包された C60
を分離抽出し，半減期の測定試料として用い
た．比較試料を調製するために，ベリリウム
金属(10φＸ0.3t の円盤状のもの)を石英管
内に真空封入し，電子ライナックで 50MeV に
加速された電子を Pt 板と電子掃引マグネッ
トを利用し制動放射線に変換して照射した．
50MeV の電子線が試料に直接照射されて，ベ

 



リリウム金属の結晶構造が大きく破損する
おそれがあるためである．この照射によって
核反応 9Be(γ,2n)7Be が起こり，ベリリウム
金属内に均一に分布する 7Be 試料を作製する
ことができる．照射されたベリリウム金属
(7Be ドープ)を真空に保ちながら，電気炉内
1150℃(融点 1270℃)で約１時間放置するこ
とにより，放射線損傷を受けたベリリウム金
属格子(hcp構造)を回復させる． 

図３：半減期自動測定装置 
 

調製された二つの試料を半減期自動測定
装置［7Be 内包 C60 とベリリウム金属それぞ
れの試料を取り付けたアームが Ge-γ線検出
器の前に交互に移動する装置：図 3］に取り
付け，7Be の壊変後，7Li の第一励起状態から
放出される 478keV（⑧）のγ線を測定する．
測定では，Ge-γ線検出器からのシグナルは，
波高分析装置(ADC)を通して，γ線スペクト
ルとしてコンピュータに送られて保存され
る．正確な時間間隔で測定を行うために，電
波時計を用いて日本標準時間を受信する時
刻修正システムを測定用コンピュータに導
入した．各試料の測定時間は 6 時間［21480
秒(5 時間 58 分 00 秒)にセットし，120 秒を
試料の移動時間と数秒程度のADCの不感時間
(dead time)］とした．測定は少なくても 150
日以上連続して行い，γ線スペクトルをひと
つの試料につき 300 回以上取得した．測定は
7Be 内包 C60 試料を，室温(293K)と 7Be の分子
運動を止めるために冷却(5K)して，それぞれ
２回ずつ行われた．また，同様に C70 とベリ
リウム金属内に 7Be ドープし，半減期測定実
験が行われた． 

図４：C70 中の 7Be のガンマ線スペクトル 

図５：測定経過日数に対する C70 中の 7Be
の放射性壊変の様子 
 

４． 研究成果 
図 4 中に例として C70 に 7Be が内包された

試料において取得された典型的なγ線スペ
クトルを示す．大きなγ線のピークは 7Be(7Li
第一励起状態)の 478keVと自然放射線である
40K の 1461keV のみであることが分かる．Ge-
γ線検出器で得られたγ線解析の手法は確
立されていて，目的である 7Be の 478keV の光
電ピーク面積は高精度で解析できる．図 5に
7Beが内包されたC70を 5Kに冷却した場合と
7Beが室温で金属Be内に存在する場合におけ
る，7Be の放射性壊変の様子を測定経過日数
の関数として示した．ここでは測定開始時の
計数率［図 5の縦軸(カウント/秒)］を 4.8cps
に規格化し，ふたつの壊変曲線を直接比較で
きるようにプロットした．また，150 日から
210 日のプロット部分を拡大して，壊変速度
の違いが分かるようにしてある．これらの壊
変曲線を指数関数で解析した結果，C70 内と
金属Be内での 7Beの半減期は，それぞれ52.42
±0.04 日及び 53.25±0.04 日と求められた．
また，図 6に室温(293K)と冷却(5K)でくり返
し測定された半減期の比較を示す．驚くこと
に，本実験で求められた 5K における C60 内
の 7Be の半減期は，その室温測定による半減
期よりも 0.34%も短くなり，さらに，293K の
ベリリウム金属内の半減期より 1.5%短いこ
とが分った．そしてこの値は，これまでのさ
まざまな化学形や高圧下で測定されたどの
半減期よりも大きな変化が認められた（C70
の実験結果は投稿準備中）． 

図 6：室温(293K)と冷却(5K)でくり返し測
定された半減期の比較 
 
実験的に核位置における軌道電子の密度

 

 

 



比は L(2s)/K(1s)軌道電子捕獲比として測定
される．今日，値に多少ばらつきはあるもの
の，さまざまな環境下(物質内)での 7Beの L/K
捕獲比が報告されつつある（⑨）．これらの
差異はBe原子がおかれた環境の影響(化学形
や結晶構造，圧力，温度)の違いによって，
L/K捕獲比(つまりL殻とK殻の核位置での電
子密度比)が変化していることを示唆してい
る．Be 原子の化学結合には 2s(場合によって
は 2p)の軌道電子が用いられるので，Be 原子
よりも電気陰性度の大きい原子，たとえば F
原子が結合すると 2s (2p)の混成軌道の電子
は Be 原子から奪われて，最終的に 7Be の核位
置に分布する 2s 電子密度が減少する．EC 壊
変の確率は捕獲すべき核位置の軌道電子の
密度に依存するので，この場合には 7Be の壊
変定数は小さくなり半減期は長くなると考
えられる． 

では，今回の実験結果はどのように説明で
きるか．C60 内での 7Be 原子の安定位置を求
める計算を行い，その核位置での電子密度の
理論的導出を行った．まず，本計算では密度
汎関数法(DFT)に準備された一般化密度勾配
近似法(GGA)に基づいた第一原理による電子
状態の計算コード DMOL3 を用いて C60 と 7Be
原子の全エネルギー計算を行ったところ，
C60 中心，５員環の下，６員環の下，単結合
の下が Be 原子の安定点であり，この中でも
C60 中心が最も安定であることが分かった．
これは Shigeta ら（⑩）の予測でも裏付けら
れた．またC60内のこれらの安定点について，
温度 0Kにおける Be原子の核位置での電子密
度が求められた．比較のために，0K の孤立系
Be 原子と金属 Be 内での核位置の電子密度の
計算結果も行った．その結果，C60 中心にお
いて Be 原子の核位置の電子密度は最大とな
り，また，孤立系 Be 原子の核位置での電子
密度とほぼ等しいことが分った．この理論計
算において導出された金属 Be 内と C60 中心
の Be 原子の電子密度の差は約 1.6%であり，
実験的に求められた差1.5%(図6より)とほぼ
一致している．孤立系 Be 原子は K 殻(1s)及
び L 殻(2s)において(1s22s2)の簡単な電子構
造を持つ．当初のもくろみどおり，C60 の内
部は真空と考えられ，7Be はほぼ孤立原子と
して存在し，得られた C60 内の 7Be の半減期
は，(1s22s2)の Be 原子の核位置での電子密度
を反映していると考えるのが妥当であろう．
また，理論的に導出された孤立系 Be 原子の
L(2s)と K(1s)殻の軌道電子の核内への捕獲
比(L/K 捕獲比)は約 10%程度であり，この値
はF原子と化学接合する場合に比較してはる
かに大きい．さらに図 6に見られるような半
減期の温度依存性(293K と 5K)はどのように
理解するのか考えてみよう．293K における
C60 内の 7Be 原子は熱運動をしているであろ
う．われわれは理論的に C60 中心が最も安定
であることを見いだしているので，Be 原子を
C60 中心に置き温度をパラメータとした
Boltzmann分布関数を解いて293Kでの熱運動

を考慮した核位置での電子密度を見積もっ
た．この結果，温度 0K において C60 中心の
Be 原子の核位置での電子密度は 36.016 e-/
Å3 であったが，293K における電子密度は
35.899 e-/Å3と求められた．この計算結果の
差は0.33%であり，実験結果の差0.34%［52.47
日(5K)と 52.65 日(293K)］と比較すると非常
に良い一致がみられた．低温(すくなくとも
0K～5K程度)においてBe原子はC60中心に位
置して(1s2 2s2)の殻構造をもっているが，
温度が上がるにつれて熱運動により，C60 中
心から５員環の下，６員環の下，単重結合の
下などの準安定点の間の閾エネルギーを超
えて Be 原子の移動が起こるようになる．Be 
L(2s)殻の電子は C60 ケージの電子と混成軌
道をつくるため Be 原子から奪われて，その
分，核位置での電子密度が減少する．図 7に
は理論的に求められたC60中心と単重結合下
における K(1s)殻と L(2s)殻の波動関数の分
布を示す．C60 中心では Be 原子の軌道電子は
対称性が保たれ C60の Cの軌道電子と相互作
用はしないが，単結合の下での 2s 電子は C60
ケージのCの電子とスピン相互作用を介して
準位の縮退が解け，ひろがりをもつようにな
る．半減期の温度依存性(293K と 5K)は Be 原
子の C60中心と準安定点の間の熱運動による
ポテンシャル移動の割合を示すものと理解
できる． 

図７：理論的に求められた C60 中心と単重
結合下における K(1s)殻と L(2s)殻の波動関
数の分布 
 
われわれは C60や C70 内において希ガスの

ように対称に分布した電子構造をもつ Be 原
子の電子構造(1s22s2)をつくりだし，その半
減期を知ったことにならないか．これまで地
球上では困難とされてきた現象の発見と理
解が手にとどくようになるなど，近年の新物
質の発見や技術と理論の進展はめざましい．
そして，このように原子核の現象と核外電子
の相互作用の研究をも可能にしてくれるよ
うになった．それによって電子状態や化学状
態の知見が核現象を通じて調べられるよう

 



になり，放射性壊変に伴う一見無関係な現象
も化学的性質を考慮することにより，その体
系化が可能になりつつある． 
これまでに半減期変化の研究は多くなさ

れてきたが(⑪～⑯，化学形や金属状態をし
っかり明確にした実験は少ない．今後の研究
では，“未検の化学形，金属結晶形において，
温度等のパラメータを変えて半減期変化を
系統的に調べる”という研究に進展させる予
定である．具体的には電子を剥ぎ取る力が最
大のフッ素と 7Be が化学結合する 7BeF2 につ
いて半減期をしらべ，電気陰性度の大きさと
1s,2s 電子の原子核位置での電子密度の関
連を導出する．さらに，超伝導転移する金属
ニオブ(Nb)内で，7Be の半減期変化を室温と
5K で調べ，全電子第一原理計算手法を用い
て 7Be の置かれたポテンシャルと，核位置で
の電子密度を求める．実験・理論両面から，
化学形や金属結晶形，および温度による核外
電子状態などの環境変化が EC 崩壊に及ぼす
影響を調べ，半減期を大きく変化させる条件
を探る．このようにまだ興味ある研究が多く
残されていて，さらにこれら半減期制御は今
問題になっている核廃棄物の処理にも通じ
る大きなテーマである． 
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