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研究成果の概要（和文）：本研究では，理研気体充填型反跳核分離装置に，ガスジェット搬送装置，連続溶液化
装置，フロー溶媒抽出装置ならびに液体シンチレーション計数装置を連結することによって，新元素（超重元
素，原子番号104以上）の溶液系における化学的性質を単一原子レベルで解明するための新しい化学分析システ
ムを開発した．本システムによって，これまで困難であった106番元素シーボーギウム（Sg）や107番元素ボーリ
ウム（Bh）などの最重元素を対象とした溶液化学研究が可能になると期待される．

研究成果の概要（英文）：A rapid chemical analysis system has been developed for superheavy elements 
by installing a gas-jet transport system, a continuous dissolution apparatus, a flow solvent 
extractor, and a flow liquid scintillation detector to the RIKEN gas-filled recoil ion separator. 
The present system is expected to realize aqueous chemistry of the heaviest elements such as element
 106, seaborgium (Sg) and element 107 bohrium (Bh).

研究分野：核化学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

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）以降の重い元素群は超重元素と
呼ばれる．超重元素は重イオン加速器を用い
た核融合反応により合成される人工元素で
あり，その化学的性質はほとんど未知である
ことから，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 Rf
で数原子/分，108番元素ハッシウム（Hs）で
数原子/日と極めて低く，寿命は 1分にも満た
ないほど短いため，1 度にわずか 1 個の原子
しか取り扱うことができない．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
同位体（RI）取扱施設などの特殊な設備を要
するため，アメリカ，ドイツ，スイス，フラ
ンス，中国，日本の数カ所の研究所でのみ行
われてきた． 
従来の超重元素の化学実験では，キュリウ
ム（Cm）などのアクチノイド標的から反跳脱
出した超重元素原子をヘリウムガス中に捕
獲し，ガスジェット法によって気体または液
体クロマトグラフ装置に搬送して化学分析
が行われてきた．核種の同定は，シリコン（Si）
半導体検出器を用いて，超重核の α壊変や自
発核分裂（SF）壊変を観測することにより行
われてきた．しかし，この手法では，超重元
素 RI とともに大量の副反応生成物が化学分
析装置に導入されるため，超重元素 RI の放
射線計測が妨害され，研究対象とできる元素
種や化学実験系が著しく制限されてきた．さ
らに，近年，加速器技術の進歩とともに大強
度の重イオンビームを利用できるようにな
ったが，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
するという問題も生じていた． 
これらの問題を克服するため，我々の研究
グループは，理研 RI ビームファクトリーに
おいて世界最高の超重元素製造・分離能を誇
る気体充填型反跳核分離装置（GARIS）にガ
スジェット搬送装置を結合し，ビームや副反
応生成物から質量分離された超重元素 RI を
化学実験室に引き出す画期的な装置の開発
を進めてきた[1]．そして，GARISを用いて質
量分離した Rf（261Rf），105 番元素ドブニウ
ム（262Db）ならびに 106番元素シーボーギウ
ム（265Sg）の RI を化学実験室へ搬送するこ
とに成功した[2]． 
超重元素の溶液化学研究は，これまでに Rf
から Sg までを対象に行われ，その加水分解
や錯形成反応が調べられてきた．Sgの溶液化
学研究に関しては，1997年にドイツ重イオン
研究所（GSI）において，フッ化水素酸-硝酸
の混酸系および硝酸系における Sg の陽イオ
ン交換実験が試みられた[3,4]．しかし，これ
らの実験では，265Sgの壊変は 1事象も観測さ
れておらず，265Sg の壊変生成物である 261Rf

および 257No のわずか 4 原子の α-α 相関事象
から間接的に Sg の化学挙動が推定されてい
るにすぎない．その後現在に至るまでの約 20
年間，Sgやより重い超重元素の溶液化学実験
の報告はない．この原因として，従来の液体
クロマトグラフ装置と Si 半導体検出器を用
いた手法では，化学分離と放射線計測に時間
がかかりすぎ（数十秒），半減期 10秒程度の
265Sgに適用できないこと，また 265Sg合成時
に生じる副反応生成物からの放射線が妨害
となり 265Sg の検出が困難であることが挙げ
られる． 
 
２．研究の目的 
本研究では，上述の GARIS ガスジェット
搬送装置に直結した迅速溶液化学装置を新
しく開発することにより，実質的に世界初と
なる Sgや未踏の 107番元素ボーリウム（Bh）
の溶液化学研究を展開することを目的とし
た．さらに，Bhの化学研究に向け，化学実験
に利用できる長寿命の Bh 同位体を 248Cm＋
23Naの核反応によって合成し，その詳細な壊
変特性を明らかにすることを目的とした．  
 
３．研究の方法 
理研重イオン線形加速器と GARIS 直結型
ガスジェット搬送装置を用いて，Bhの長寿命
の同位体 266,267Bh を 248Cm(23Na,5;4n)266,267Bh
反応によって合成し，その反応断面積や壊変
特性など，Bhの化学研究を行う上で必須とな
る基礎データを取得する．さらに，GARISガ
スジェット搬送装置に，連続溶液化装置，フ
ロー溶媒抽出装置ならびに液体シンチレー
ション計数装置を結合することにより，次世
代の超重元素の溶液化学装置を開発する．こ
のようなフロータイプの分析装置では核反
応生成物の捕集や α線源調製中の壊変ロスを
最小限に抑えることができ，また液体シンチ
レーション検出器を用いることで超重元素
RIからの α-α-αや α-SF相関事象を 100%の効
率で検出できるため，これまで困難であった
Sgや Bhの溶液化学研究が可能になる．本装
置の開発は，Sg や Bh の軽い同族元素の RI
を製造して行う． 
 
４．研究成果 
(1) 266Bhの合成と壊変特性の研究 
 理研重イオン線形加速器と GARIS 直結型
ガ ス ジ ェ ッ ト 搬 送 装 置 を 用 い て ，
248Cm(23Na,5;4n)266,267Bh反応によってBhの化
学実験に利用できる長寿命同位体の合成を
行った．GARIS によって質量分離された
266,267Bhをガスジェットチャンバー内でHeガ
ス中に捕獲し，KClのエアロゾルととともに
テフロン細管を通して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測定
装置を設置し，Si半導体検出器を用いて放射
線計測した結果， 266Bh を低放射線バックグ
ラウンドで検出することに成功した．  
本研究では，266Bhに帰属される α‒α，α‒SF，



α‒α‒α相関事象をそれぞれ 4，12，7事象観測
できた．一方，248Cm(23Na,4n)267Bh 反応によ
って生成する 267Bh に帰属される相関事象は
観測できなかった．266Bhの α壊変エネルギー
（Eα）は，Eα = 8.62‒9.40 MeVの広い範囲に
分布し，これは先行研究[5‒8]に矛盾しない結
果であった．また，観測された合計 23 個の
266Bh の α 壊変から，266Bh の半減期を T1/2 = 
10.0+2.6

‒1.7 sと決定した．この半減期は，先行
研究[5‒8]で報告された 266Bh の半減期 T1/2 = 
1.20+0.66

‒0.31 sより約 8倍長いことが分かった．
さらに本研究では，4 点の異なるビームエネ
ルギーで 266Bhを合成し，248Cm(23Na,5n)266Bh
反応の励起関数を取得した．この核反応の断
面積（σ）は 131 MeVにおいて最大となり，σ 
= 57 ± 13 pbを得た．一方，248Cm(23Na,4n)267Bh
反応の断面積については，121 MeVにおいて
上限値 14 pbを得た． 
本研究によって，Bh の化学実験に必要な

266Bh の合成と壊変特性に関するデータを取
得できた．GARISガスジェット法によって長
寿命の 266Bh を製造することにより，次世代
の Bhの化学研究が理研で可能となった． 

 
(2) GARIS直結型迅速溶媒抽出装置の開発 
本研究では，Sgや Bhの溶液化学研究に向
け，GARISガスジェット搬送装置に迅速溶媒
抽出装置を結合した．本装置の概念図を図 1
に示す．本装置はメンブレンデガッサー
（MDG）と呼ぶ連続溶液化装置，フロー溶媒
抽出器（FSE）ならびに液体シンチレーショ
ン検出器で構成される． 

図 1. 迅速溶媒抽出装置の概念図． 
 

MDGは，ガスジェット Heガスと水溶液を
混合し，ガス中に含まれる KClエアロゾルに
付着した核反応生成物を連続的に溶液化す
る装置である[9]．従来のMDGでは，溶液の
流速が高い（> 6 mL/min）ときには 80%を超
える溶液化効率が得られるが，流速が減少す
るとともに溶液化効率が急激に減少する問
題があった．また，短寿命 RI の溶液化効率
が長寿命 RI に比べて低いという問題があっ
た．本研究では，より短寿命の RIを 1 mL/min
の低流速で高効率に溶液化することを目指
し，装置内のデッドボリュームを従来の約 1/4
に低減し，ガスと水溶液の合流部の構造を単
純化した新しいMDGを開発した．理研 AVF
サイクロトロンを用いて製造した 90m,gNb（T1/2 
= 18.8 s, 14.6 h）と 178aTa（T1/2 = 2.36 h）をガ
スジェット法で化学実験室に搬送し，MDG
を用いてこれらの RI の溶液化効率を測定し
た．その結果，Heガス流量 1.5 L/min，水溶

液流速 1 mL/minの条件で，265Sgや 266Bhと同
程度の半減期の 90mNbについて，約 50%の溶
液化効率を達成した．ただし，比較的長寿命
の 90gNb や 178aTa については 80%以上の高い
溶液化効率が得られたため，MDG での連続
溶液化に十数秒の時間を要することが示唆
された． 

FSEは内径 0.5 mmのテフロンチューブと
相分離器から成る．溶媒抽出が行われるテフ
ロンチューブ（抽出チューブ）の長さを変え
ることで，抽出反応時間を変化させることが
できる．FSEをMDGに接続し，Bhの同族元
素である Tc と Re の RI を用いた溶媒抽出実
験を行った．理研 AVFサイクロトロンを用い
て製造した 92,94Tc（T1/2 = 4.25, 293 min）およ
び 181Re（T1/2 = 20 h）をガスジェット法で化
学実験室のMDGに搬送し，1 mL/minの 1 M 
HNO3で溶液化した後，1 mL/minの 0.01 M ト
リオクチルアミン（TOA）/トルエン溶液とと
もに FSEに送液した．Tcおよび Reは，7価
の酸化状態では水溶液中で安定な陰イオン
種である過テクネチウム酸イオン，過レニウ
ム酸イオンを形成するため，TOAなどの陰イ
オン交換体を用いて有機相に抽出すること
ができる．相分離器で有機相と水相を分離後，
各相について γ線スペクトロメトリーを行い，
Tcと Reの分配比を導出した．抽出チューブ
の長さを変えて分配比を測定した結果，40 
cm 以上の抽出チューブで抽出平衡状態に到
達することがわかった．この抽出チューブを
溶液が流れるのに要する時間は，溶液流速と
内容積から計算して約 2.4 秒と見積られ，半
減期 10秒程度の Sgや Bhの溶媒抽出に十分
適用できることが分かった． 
次に，MDGと FSEを GARISガスジェット
搬送装置に結合し，Bhに向けたモデル実験と
して，理研重イオン線形加速器を用いて
natGd(23Na,xn)174,176Re 反応により製造した
174,176Re（T1/2 = 2.4, 5.3 min）のオンライン溶
媒抽出実験を行った．40 cmの抽出チューブ
を用いて TOA濃度を 0.005–0.1 Mの範囲で変
化させ，分配比の変化を調べた．その結果，
TOA濃度が 0.05 M以上では抽出平衡に到達
するのにより長い抽出チューブを必要とす
ることがわかった．100 cmの抽出チューブを
用いた場合，分配比 0.3–20の範囲で抽出平衡
状態の分配比を得ることができた．さらに，
152Gd(23Na,5n)170Re 反応により製造した 170Re 
（T1/2 = 9.2 s）を用い，ガスジェット搬送，溶
液化，溶媒抽出ならびに相分離に要する時間
を調べた．その結果，ガスジェット搬送に約
3秒，MDGでの溶液化に約 10秒，100 cmの
抽出チューブを用いた溶媒抽出に約 6秒，相
分離に約 4秒かかることが分かった．  
さらに本研究では，MDGおよび FSEと接
続するための液体シンチレーション検出器
の開発を行った．光電子増倍管とテフロン製
検出セル，アクリルライトガイドから成る検
出チェンバーを製作した．光電面の直径が 46 
mmと 65 mmの 2種類の光電子増倍管を用い
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て，212Bi線源の液体シンチレーション測定を
行い，212Biの 6.1 MeVの α粒子のエネルギー
分解能を評価したところ，光電面径の小さい
光電子増倍管のほうが良好なエネルギー分
解能を示すことが分かった．データ収集系に
デジタイザを用い，イベントごとのパルス波
形を収集できるように工夫した．252Cfの液体
シンチレーション測定から，α 粒子および自
発核分裂片を β粒子や γ線からパルス波形弁
別できることを確認した．FSEで相分離され
た水相および有機相は，それぞれ乳化シンチ
レータおよびトルエンベースシンチレータ
と混合された後，検出セルに送液される．最
後に，液体シンチレーション検出器をMDG，
FSEに連結し，気液分離，溶媒抽出，相分離，
各相とシンチレータとの混合の一連の操作
が連動してできるかどうかを調べた．水相に
乳化シンチレータを合流させるとガスジェ
ットチェンバーの圧力が上がり気液分離や
相分離ができなくなったが，検出セルの下流
で溶液を減圧吸引することでガスジェット
チェンバー圧力の上昇を抑え気液分離，相分
離，液体シンチレーション測定を行えるよう
になった． 
本研究によって，超重元素を対象とした次
世代の迅速溶液化学分離装置を完成させる
ことができた．本装置では，短寿命の超重元
素 RI の壊変ロスを最小限に抑えることがで
き，また液体シンチレーション検出器を用い
ることで超重元素 RIを 100%の高効率で検出
できるため，これまで困難であった Sgや Bh
の溶液化学研究が可能になると期待される． 
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