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研究成果の概要（和文）：本研究では，理研重イオンリニアック施設に設置された気体充填型反跳核分離装置（GARIS
）にガスクロマトグラフ装置を結合し，超重元素（原子番号104以上）の気相系における化学的性質を調べるための新
しい元素分析システムを開発した．GARIS直結型ガスジェット搬送装置と回転式連続α/SF壊変測定装置（SF: 自発核分
裂）を用いて，105番元素Dbと106番元素Sgの長寿命同位体（262Db，265Sg）の核反応断面積と壊変特性を決定した．ま
た，GARISガスジェットシステムを用いてSgのカルボニル錯体Sg(CO)6を合成し，低温ガスクロマトグラフ装置を用いて
その揮発性に関するデータを取得した．

研究成果の概要（英文）：A novel elemental analysis system for superheavy elements (SHEs, atomic numbers Z 
> 103) in gas phase was developed by directly coupling a gas chromatograph apparatus to the gas-filled rec
oil ion separator (GARIS) at the RIKEN linear accelerator facility. The production and decay properties of
 isotopes of element 105, 262Db, and element 106, 265Sg, were investigated for the future SHE chemistry us
ing the GARIS gas-jet system and a rotating wheel system for alpha/SF-spectrometry (SF: Spontaneous Fissio
n). A carbonyl complex of Sg(CO)6, was synthesized with the GARIS gas-jet system and its volatility was in
vestigated with the thermochromatography detector array COMPACT developed by the SHE chemistry group of GS
I.
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１．研究開始当初の背景 
 周期表の最下段に並ぶ104番元素ラザホー
ジウム（Rf）以降の重い元素群を超重元素と
呼ぶ．超重元素は，重イオン加速器を利用し，
核融合反応によって人工的に合成される．超
重元素の化学的性質は未知で，我々化学者に
とっては魅力あふれる新元素である．超重元
素領域では，大きな原子核電荷によって電子
軌道が大きく変化し（相対論効果），周期表
の位置からは予測もつかないユニークな性
質の出現も期待されている．しかし，超重元
素の生成率は極めて低く［例えば，Rf で数原
子/分，108 番元素ハッシウム（Hs）で数原子
/日］，寿命は 1分間にも満たないくらい短い
ため，一度にわずか 1個の原子しか取り扱う
ことができない．超重元素の化学は，単一原
子の化学とも呼ばれ，まさに究極の微量元素
分析である．この分野の実験的研究は，大強
度重イオン加速器や放射性同位元素取扱施
設などの特殊な設備を要するため，アメリカ，
ロシア，ドイツ，スイス，フランス，日本の
数ヶ所の研究所でのみ実験が行われてきた．
溶液系の化学で，Rf から 106 番元素シーボー
ギウム（Sg）まで，気相系で Rf から Hsまで
と，112 番元素コペルニシウム（Cn）と 114
番元素フレロビウム（Fl）についての報告が
ある．我が国では，日本原子力研究開発機構
先端基礎研究センターを中心とする核化学
研究グループによって，イオン交換法による
Rf と 105 番元素ドブニウム（Db）の系統的な
溶液化学研究が行われてきた． 
 化学実験の対象となる超重元素核種は，キ
ュリウム（248Cm）やバークリウム（249Bk）な
どのアクチノイド元素の標的に加速器で加
速した酸素（18O）やネオン（22Ne）などの重
イオンビームを衝突させ，核融合反応によっ
て製造される．これまでの超重元素化学実験
では，標的から反跳分離された超重核をその
ままガスジェット法によって気体あるいは
液体クロマトグラフ装置にオンライン搬送
することによりその化学的性質が調べられ
てきた．核種の同定は，超重核の放射性壊変
に伴って放出される核種固有のα線や核分
裂片を測定することによって行われてきた．
しかし，この実験手法では，標的構成物質か
ら生成する大量の副反応生成物もすべて化
学分析装置に導入されるため，目的核種の放
射線計測が妨害され，研究対象とできる元素
種や化学実験系が大幅に制限されてきた．さ
らに，近年，1 pμA（6.25×1012粒子/秒）を
超える大強度の重イオンビームを利用でき
るようになってきたが，標的チャンバー内に
生じるプラズマが原因となりガスジェット
搬送効率が激減するという深刻な問題も生
じていた．超重元素の化学研究は，上に述べ
た着実な進歩と成果はあるものの，実験手法
におけるブレイクスルーが切望されていた． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，現在世界トップレベルにある

理研 RI ビームファクトリーの優れた超重元
素製造能力を生かし，気体充填型反跳核分離
装置（GARIS）に直結したガスクロマトグラ
フ化学分析装置を新規に開発することによ
って，次世代の超重元素の気相化学研究を展
開することを目的とした．また，Db や Sg の
気相化学実験を行うことを目的とし，それぞ
れ 248Cm(19F,5n)262Db，248Cm(22Ne,5n)265Sg 反応
によって 262Db と 265Sg の製造を行い，262Db と
265Sg の反応断面積や壊変データを取得する
ことを目的とした． 
 
３．研究の方法 
 本研究では，まず超重元素の気相系におけ
る化学的性質を調べるために不可欠な GARIS
直結型のガスクロマトグラフ化学分析装置
を開発する．本装置を用いれば，目的の超重
元素を重イオンビームや副反応生成物から
質量分離した後に化学分析でき，極低バック
グラウンド下で放射線計測を行える．他核種
からの妨害放射線の影響を考慮する必要が
なく，これまで同定が困難であった自発核分
裂によって壊変する超重核も研究の対象と
できる．また，従来の手法では，塩化カリウ
ムなどのエアロゾル物質を標的チェンバー
内に導入し，反跳した超重核を錯形成部まで
何メートルもガスジェット搬送する必要が
あった．このエアロゾル物質は化学分析時の
不純物となり，錯形成やガスクロマトグラフ
分離に深刻な障害となっていた．本研究で開
発するシステムでは，ビームが GARIS によっ
て前段分離されるため，GARIS 直後に錯形成
部を配置でき，エアロゾル物質を全く使用せ
ずに高効率かつ迅速に錯形成とクロマトグ
ラフ分析を行うことができる．さらに，有機
系の錯形成試薬もビームに破壊されること
なく初めて使用可能となり，対象とできる超
重元素化合物の種類を飛躍的に増大できる．
さ ら に ， 本 研 究 で は ， そ れ ぞ れ
248Cm(19F,5n)262Db，248Cm(22Ne,5n)265Sg 反応に
よって生成する化学実験の対象となる長寿
命の 262Db と 265Sg の合成を行い，回転アクチ
ノイド標的照射システム，GARIS の磁場設定
やヘリウム充填圧力，ガスジェット搬送条件
など，超重元素製造に必須の基礎データを取
得する．最終的に，軽い同族元素の RI を用
いて超重元素を模擬した基礎実験を十分に
行った後，超重元素の気相化学実験に挑戦す
る． 
 
４．研究成果 
(1) GARIS 直結型ガスクロマトグラフ装置の
開発  
 本研究では，超重元素の気相化学研究に向
けて，GARIS 直結型ガスジェットチャンバー
ならびに石英製等温ガスクロマトグラフ装
置の開発を行った．さらに，超重元素のカル
ボニル錯体の合成とその気相化学分離を目
指し，AVF サイクロトロンに開発したヘリウ
ム/一酸化炭素混合ガスジェットを用いて，



Zr，Mo，Tc，Rh，Pd，Ag，W，Re，Os などの
様々な元素の RI を製造し，それら元素のカ
ルボニル錯体のオンライン合成試験を行っ
た．W のカルボニル錯体 W(CO)6の生成を確認
し，石英製等温ガスクロマトグラフカラムを
用いて W(CO)6のカラム表面（SiO2）への吸着
エンタルピーを取得した．さらに，ヘルムホ
ルツ研究所マインツ，ドイツ重イオン研究所，
マインツ大学，日本原子力研究開発機構，ベ
ルン大学，ポールシェラー研究所，中国科学
院近代物理研究所，カリフォルニア大学バー
クレー校，ローレンスバークレー国立研究所，
埼 玉 大 学 と の 国 際 共 同 研 究 の 下 ，
248Cm(22Ne,5n)265Sg 反応によって 265Sg を製造
し，GARIS ガスジェットチャンバーを用いて
265Sg のカルボニル錯体を合成し，その揮発性
を低温ガスクロマトグラフ装置を用いて調
べた．その結果，Sg が同族元素の Mo や W と
同様に揮発性のカルボニル錯体 Sg(CO)6を生
成することが分かった．また，Sg(CO)6の Si
検出器表面（SiO2）に対する吸着エンタルピ
ーを導出し，相対論分子軌道計算との比較を
行った． 
 
(2) 262Db と 265Sg の合成  
 理研重イオンリニアックとGARIS直結型ガ
スジェット搬送装置用いて，それぞれ
248Cm(19F,5n)262Db，248Cm(22Ne,5n)265Sg 反応に
よって 262Db と 265Sg を製造した．GARIS によ
って質量分離された 262Db と 265Sg をガスジェ
ットチャンバー内でヘリウムガス中に捕獲
し，塩化カリウムのエアロゾルととともにテ
フロン細管を通して核化学実験室にガスジ
ェット搬送した．ここに回転式連続α/SF 壊
変測定装置（SF: 自発核分裂）を設置し，31
台のシリコンPINフォトダイオード検出器を
用いて放射線計測した結果，262Db と 265Sg を
極低バックグラウンド下で検出することに
成功した． 
 本研究では，262Db に帰属されるα-αなら
びにα-SF 相関事象をそれぞれ 74，2 事象観
測できた[1]．262Db のαエネルギー（Eα）と
して，Eα = 8.46 ± 0.04 MeV（分岐比 Iα = 70 
± 5%）と 8.68 ± 0.03 MeV（30 ± 5%）を
決定した．262Db のα壊変から求めた半減期は，
T1/2 = 33.8

+4.4
-3.5 s で，文献[2]の T1/2 = 34 ± 

4 s に一致した．さらに，本研究では，123
事象の SF 壊変が観測された．短寿命 SF 成分
の半減期は，T1/2 = 30.2 ± 6.1 s で，上述
の 262Db の半減期に良く一致し，262Db の SF 分
岐比として bSF = 52 ± 4%を見積もった（文
献値：bSF ≈ 33%[2]）．一方，娘核

258Lr の壊
変データとして，T1/2 = 3.54

+0.46
-0.36 s，bEC = 

2.6 ± 1.8%を得た（文献値：T1/2 = 3.9
+0.4
-0.3 

s[2]，bEC < 5%[3]）．今回の
262Db ならびに 258Lr

の 壊 変 デ ー タ を 用 い て ， 既 報 [4] の
248Cm(19F,5n)262Db 反応の断面積を再評価し，
103 MeV でσ = 2.1 ± 0.7 nb を得た．
248Cm(19F,4n)263Db 反応によって生成する 263Db
に帰属されるα-αならびにα-SF 事象は観

測されず，断面積の上限値として 97.4 MeV
で 0.13 nb を得た． 

 一方，265Sg は，既報の 265Sg の壊変様式[6]
を参考とし，娘核とのα-α(-α)ならびにα
-SF 相関事象を解析した．265Sg のα壊変には，
Eα = 8.84 ± 0.05 MeV と Eα = 8.69 ± 0.05 
MeV の 2 つエネルギーが観測され，それぞれ
に対して核異性体 265Sga（T1/2 = 8.5

+2.6
-1.6 s），

265Sgb（T1/2 = 14.4
+3.7
-2.5 s）を同定した[6]．

本研究で確立した 265Sg の壊変様式を 265Sga,b

→261Rfa,b→257No→のα壊変鎖として図 1 に示
す．また，117.8 MeV での 265Sga,bの反応断面
積として，それぞれ 180+80-60 pb，200

+60
-50 pb

を決定した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 以上の 262Db と 265Sg に関する核反応と壊変
データは，今後の Db と Sg の化学研究に向け
て重要な情報である． 
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