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研究成果の概要（和文）：水の中に窒素の短寿命放射性同位体 17N を入射し、ベータ線検出核磁気共鳴法によ
り核磁気共鳴スペクトルを測定した。その結果、水に打ち込まれた窒素イオンは、少なくとも２種類の化学種を
形成することを発見した。さらにスペクトルの高分解能化を実現することにより、低周波数側の成分については
 17N-1H 間のスピン-スピン結合によると思われるスペクトルの分裂が示された。このことは、水に打ち込まれ
た窒素イオンが水素との化合物を形成することを強く示唆している。

研究成果の概要（英文）：Nuclear magnetic resonance (NMR) spectra of short-lived radioactive isotope 
17N injected into water were measured by means of the beta-ray detected NMR method. As a result, we 
found that nitrogen ions injected into water form at least two chemical species. Furthermore, by 
achieving higher resolution of the spectrum, a splitting of the low-frequency component of the 
spectrum was shown to be due to a spin-spin coupling between 17N-1H. This strongly suggests that 
nitrogen ions in water form compounds with hydrogen. 

研究分野： 実験原子核物理学

キーワード： 核磁気共鳴　不安定核　水　化学分析　窒素

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
水や氷へのイオン照射によって形成される化学物質に関する研究は、宇宙での化学進化や生物学的な興味からこ
れまでにも行われてきた。しかし、従来の照射後に化学分析を行う方法では、微量な生成物質に対し十分な感度
を得る事は困難であった。本研究で実施した、水中における放射性同位体 17N の高分解能ベータNMR 分光の成
果により、従来の安定核の NMR 法では不可能であった、ビーム照射時の NMR 化学分析の実現に大きく近づいた
と言える。

※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。



１．研究開始当初の背景 
 水のような分子を構成粒子とする物質中に、エネルギーを持ったイオンが入射したとき、その
イオンは最終的にどのような状態に落ち着くのであろうか？ 例えば水分子に含まれない窒素
や炭素などのイオンが外部から入射してきた場合、これらはどのような化学種を形成するので
あろうか？ このような問いは、次に述べる２つの興味深いテーマと関連しているが、これに答
えられる研究はほとんど進んでいないのが現状である。 
 太陽系においては、宇宙空間から飛来する荷電粒子は天体表面や星間物質を絶えず照射して
おり、これが化学反応を促進し、有機物を含む新たな化学種の形成（化学進化）に重要な役割を
果たしていると考えられている。荷電粒子の主成分である H, C, N, O などのイオンが、氷で覆わ
れた天体（木星の衛星エウロパ、土星の衛星エンケラドゥス、小惑星や星間物質など）を照射し
たとき、どのような化学種が形成されるか？といった興味深い問題がある。 
 もうひとつは、重イオンビームの医学利用に関するテーマである。近年、12C ビームを用いた
「粒子線治療」が、癌の治療法のひとつとして成果を上げ国内外に広まりつつあるが、生体内に
入射した 12C ビームが最終的にどのような化学状態に落ち着くのかは、今のところ全く分かって
いない。従って、照射したビーム自身が形成した化学種が治療に影響を及ぼすのか、あるいは全
く影響しないのかも未だ謎の中である。生体の主成分である水の中に打ち込んだイオンの化学
状態を明らかにすることは、粒子線治療において重要な意味を持つ。 
 
２．研究の目的 
 上述の問題へのアプローチの第一歩として、我々は放射性窒素同位体 12N ビームを用いて、ベ
ータ線検出核磁気共鳴（β-NMR）法により水や氷の中に打ち込んだ窒素イオンの NMR を世界で
初めて観測することに成功した [1]。これにより、β-NMR 法が水や氷の中に打ち込んだイオンの
化学種同定を可能にし得ることを示した。ここで化学種同定を実現するためには、β-NMR によ
り化学シフトを精密に測定する方法を確立する必要がある。しかし、12N の水の中の β-NMR ス
ペクトルは、核スピン I = 1 の 12N に四重極相互作用が生じ線幅が広くなるため、精密化学シフ
トを決定する際には障害となる。そこで本研究では、四重極モーメントを持たない I = 1/2 のプ
ローブ核ビームを開発し、これを用いて水の中の精密 β-NMR スペクトル観測を実現し、化学シ
フトを決定する。これにより、水の中に打ち込んだイオンの化学種同定を行う方法を確立するこ
とを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 実験は量子医科学研究所の HIMAC 重イオンシ
ンクロトロン加速器施設で行った。高性能な不安
定核ビームラインがあり、目的の不安定核（プロー
ブ核）の核スピンの向きが揃った偏極ビームを供
給することが可能である。生成されたプローブ核
ビームを図１に示すβ-NMR装置内に置かれた液体
試料中に入射し、β-NMR スペクトルの測定を行っ
た。NMR の検出は、プローブ核から放出される β
線を計測し、磁気共鳴により β 線計数の非対称度
が変化することを利用して行うことが可能とな
る。 
 
４．研究成果 
（１）スピン 1/2 プローブ核の生成 
 核スピン I = 1/2 の炭素および窒素のプローブ核 15C (半減期 = 2.4 s) および 17N (半減期 = 4.2 
s) のスピン偏極ビーム生成に成功した。シンクロトロン加速器により供給される核子当たり 70 
MeV の 15N または 18O ビームを Be標的に入射し、荷電交換反応により 15C を、1 陽子剥離反応
により 17N をそれぞれ生成した。２次ビームコー
ス SB2 [2] で核種の分離を行い、さらに生成核の
運動量と出射角度を適切に選択することにより、
スピン偏極した 15C および 17N ビームが得られた。
β-NMR 法により偏極率を測定した結果はどちらの
核種も約 6%であった。こうして得られた偏極 17N 
ビームを液体試料中の β-NMR測定に利用した。 
 
（２）π パルスによる核スピン反転 
 高分解能 β-NMR スペクトル測定を行うために
は、NMR 線幅の広がりの原因となる高周波 (RF) 
磁場強度による広がり (power broadening) を抑え
る必要がある。そのために、測定効率を落とさずに
RF 磁場強度を低くできる、π パルスによる核スピ
ン反転を利用した。静磁場 B0の下、ラーモア角振

 

図１ β-NMR装置概念図． 

 

図 2 π パルス調整の結果． 



動数 ω0 (= γB0, γ は磁気回転比) で歳差運動する核
スピンに対し、B0に垂直な面内に ω0と等しい角振
動数の回転磁場 B1を印加すると、ω0の回転座標系
で核スピンは B1の周りを角振動数 ω1 (= γB1) で歳
差運動する。B1を印加後 ω1t = π を満たす時間 t で
切る、すなわち時間幅 t のパルス RF 磁場を印加
することにより、核スピンを B0 に対し 180°回転
させることが可能となる。効率良く反転させるた
めには一様性の高い B1が必要なため、新たにソレ
ノイド型の RFコイルを作成した。図 2 に、17N に
ついてパルス幅と β 線非対称度の変化の関係を測
定した結果を示す。これにより π パルスの条件を
決定した。NMR スペクトルの線幅は ω1 に比例す
るため、狭くするには B1を下げ π パルスの条件を
満たすように t を延ばせばよい。 
 
（３）化学シフト参照試料の探索 
 化学シフト δ を決定するためには、安定核の
NMR により既に δ の値が分かっている試料中にプ
ローブ核を打ち込み、β-NMR スペクトル測定を行
い共鳴周波数 νrefを求めておく必要がある。これに
より、目的の試料中の共鳴周波数 ν を測定すれば、
δ = (ν – νref)/νref + δrefにより化学シフトを決定するこ
とができる。参照試料の候補となり得る様々な液
体試料中の 17N の β-NMR スペクトルを測定した。
結果を図 3 に示す。これより、アンモニア (NH3) 
水溶液およびシアン化カリウム (KCN) 水溶液が
有望であることが示された。 
 
（４）H2O 中 17N の高分解能 β-NMR スペクトル測
定 
 図３に示すように、H2O の中の 17N のスペクトル
から二本の共鳴線が観測され、水に打ち込まれた
窒素が少なくとも異なる２種類化学種を形成する
ことを示した [3]。高分解能化を図り、実験に使用
している電磁石の静磁場 B0の空間分布を詳細に測
定し、試料位置における磁場一様性を 1ppm程度に
抑えることに成功した。上述の π パルスによる測
定法を適用し、スペクトル分解能を以前の 200ppm 
(FWHM) から 9ppm にまで高めることができた。
その結果、低周波数側の共鳴線について図 4 に示
すようなスペクトルが得られ、複数の共鳴線から
なっていることが明らかになってきた。曲線はス
ピン-スピン結合により triplet に分裂していると仮
定して fitting した結果である。まだ全容は明らか
になっていないが、スピン-スピン結合を引き起こ
す原因は 17N-1H 間の化学結合しか考えられないた
め、実験結果は水に打ち込まれた窒素イオンが水
素との化合物を形成することを強く示唆している 
[4]。 
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図 3 様々な液体試料中の 17N の室温に
おける β-NMR スペクトル．直線は安定
核の NMR から予想されるシフト． 

 
図4 室温におけるH2O中 17Nのβ-NMR
スペクトル．高分解能化により、スピン
-スピン結合によると見られる分裂線が
観測された。 
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