
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成２４年６月３日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：超アクチノイド元素ラザホージウム(Rf)のフッ化物形成をシングルア

トムレベルでのイオン交換実験から詳細に調べた。一方、周期表同族（第 4 族）元素のジルコ

ニウム(Zr)やハフニウム(Hf)、および水溶液中で 4+の酸化数をもつトリウム(Th)を対象に同様の

実験を行い、Rf のデータと比較検討を行った。それぞれのフッ化物形成の強さから、Rf のイオ

ン半径が、Zr/Hf よりも大きく Th よりも小さいという定性的ではあるが、超アクチノイド元素

を対象にした実験では初めての成果を得ることができた。これは相対論効果を考慮した理論計

算とも一致しており、Rf の化学的性質に相対論効果が影響していることを示唆することができ

た。 
 
研究成果の概要（英文）：Fluoro complex formation of the transactinide element, 
rutherfordium (Rf), was investigated by an ion-exchange method based on one 
atom-at-a-time scale together with the homologues Zr and Hf and the tetravalent 
pseudo-homologue Th. From the order of the complex formation strength, it was found that 
the ionic radius of Rf4+ is in between those of Zr4+ / Hf4+ and Th4+. The observed result 
suggested that relativistic effects strongly influences the fluoro complex formation of 
Rf. 
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１．研究開始当初の背景 
 原子番号 104を超える超アクチノイド元素
は粒子加速器を使って人工的に合成される
が，生成量はきわめて少なく 1分間に１原子
程度またはそれ以下である。しかも寿命が短

く数 10 秒以下で放射壊変してしまう。この
ため化学操作で一度に扱える原子の数は１
個しかなく，実験的に超アクチノイド元素の
化学的性質を明らかにするのは非常に困難
である。このため，ごく限られたデータしか
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信頼できるものはない。 
 超アクチノイド元素の化学的研究には，未
知の元素の性質を調べ，その元素が周期表の
どの位置に入るかを確認するという基本的
な課題とともに，重元素領域での化学結合に
おける相対論的効果の検証という興味深い
テーマがある。すなわち，相対論的効果で化
学結合に関与する電子軌道に変化が生じ，周
期表から予想される化学的性質に従わない
可能性が指摘されている。 

短寿命の超アクチノイド元素の合成から
分離，そして化学的性質の解明までをユニー
クなシングルアトム化学操作と組み合わせ
て，迅速かつ高効率に行う方法論の確立や，
超アクチノイド元素領域の原子内電子の挙
動に対する相対論効果の解明が世界的にも
おおきな関心の的となっている。 
 
２．研究の目的 
粒子加速器から得られる重イオンビーム

で，放射性アクチノイドターゲットを衝撃す
ることによって合成される超アクチノイド
元素（104 番元素以上）の化学的特性をシン
グルアトムレベルで明かにし，元素の周期表
における新しい系列，第 7 周期元素の開拓へ
向けた第一歩とする。本研究では，104 番元
素ラザホージウム(Rf)の水溶液中でのフッ化
物形成を，連続自動迅速イオン交換分離装置
を用いて調べ，Rf の化学的特性を明らかにす
る。 
 
３．研究の方法 
 原子力機構タンデム加速器で加速された
18O イオンビームをターゲットチェンバーに
導き，248Cmターゲットを衝撃する。248Cm(18O, 
5n)核反応で合成された 261Rf は，反跳でター
ゲットから飛び出し，エアロゾルと呼ばれる
微粒子を含むヘリウム(He)ガス中にいったん
捕獲される。エアロゾルに付着した 261Rf は，
He ガスのジェット気流（ガスジェット搬送装
置）で数秒のうちに化学実験室へと搬送され，
化学分離装置へと導かれる。この化学分離装
置は試料の溶解から高速液体クロマトグラ
フ分離に基づくイオン交換分離, 線測定ま
での一連の操作をコンピュータ制御で自動
的に繰り返し行うことができる。イオン交換
分離に要する時間は約 10 秒で，261Rf を化学
分離装置に捕集してから約 20秒後には線測
定を開始することができる。十分な統計を得
るために，この分離操作を数千回と繰り返し
行い，水溶液中での Rf のイオン交換におけ
る分配係数を決定する。 
 本研究計画では、高速液体クロマトグラフ
分離に基づく連続自動迅速イオン交換分離
装置の部分を改良，製作する。また試料調製
部ならびに放射線(線)測定部も既存の装置を
改良して実験を行う。 

 
４．研究成果 

Rf のイオン交換実験を行い、分配係数の配
位子濃度依存性を詳細に調べることができ
た。一方、周期表同族元素の Zr や Hf、およ
び水溶液中で 4+の酸化数をもつ Th を対象に
同様の実験を行い、Rf のデータと比較検討を
行った。その結果、Rf のイオン半径が、Zr/Hf
よりも大きく、Th よりも小さいという定性的
ではあるが、超アクチノイド元素を対象にし
た実験では初めての成果を得ることができ
た。これは相対論効果を考慮した理論計算と
も一致しており、Rf の化学的性質に相対論効
果が影響していることを示唆することがで
きた。本成果は、Bull. Chem. Soc. Jpn 誌に掲
載され、selected paper に取り上げられた。 
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