
｢原子核とマイクロクラスターの類似性と異質性｣

2価 に帯電 したクラスターの分裂

阪大理宇宙 ･地球科学科 交久瀬五雄

1) はじめに

マイクロクラスターの結合エネルギーは数eYであるのに対 して原子核では数MeVで､結合にあ

ずかる力 も違うが､構成粒子数や全体のポテンシャルの形に類似点が多いため､両者にはよく

似た性質が現れる事が予想される｡W.D.Knight達のNaクラスターにおける電子の殻構造の発

見l)以来､原子核で用いられた理論がほんの少 しの手直 しでマイクロクラスターに適応できる

事が分かってきた｡核融合や核分裂に相当する現象がクラスターでも予想され､実際そのよう

な現象が観測されている｡ また､原子核の巨大共鳴がクラスターのプサズモン振動に対応 させ

る事ができ､Naの閉殻クラスターでは光の吸収線は 1本であるが､閉殻から牡れたクラスター

では変形によっておこる2̀本の吸収線が観測されている｡ ここでは､核分裂に対応するクラス

ターのクーロン分裂について述べる｡ 本来､原子核では数十価に帯電 しているので､クラスタ

ーの核分裂に相当する研究をする場合､数十価に帯電 した大 きなサイズのクラスターを取 り扱

うべきであるが､現在のところ実験ではその

ような多価クラスターを生成する事が困難で

ある｡ここでは､わりあいよく実験が行われ

ている2価クラスターのうちで､Na.Au.Ag.Ta

クラスターの分裂について述べる｡

2) Naクラスター

Naクラスターの分裂についてはBT'echigAaC達

が精力的に行っている｡ここでは彼女 らの最

初の失脚 )について述べる｡Naクラスグーは

蒸気から断熱膨張によって作 られる｡ 次に､

中性のクラスターはレーザー卿 こよってイオ

ン化され､飛行時間型質量分析計 (TOF-MS)

でサイズ毎に分けられる｡このようにして得

られたスペクトルを図 1に示す｡上のスペク

トルはレーザー光のエネルギーが3.67eVで､

下図は4.66eVでイオン化 したスペクトルであ

る｡下図においてn-23あたりからうえのサイ
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図1断熱膨張法で作り､光でイオン化LTOF
質主計によって得られたNlクラスターのマス

スペクトル｡イオン化光のエネルギーが大き

いとき半並数の質量数の所に2価イオンクラ

スターがみられる.(文献2より)
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ズで2価に帯電 したクラスターが観測されている｡

分裂は次のようにして測定された｡前段のTOF-MSで分離されたあるサイズのクラスターが偏

向板のところに来たとき､偏向板の電圧がゼロになって次のTOF質量分析計に導かれる｡その他

のサイズのクラスターは偏向されて次のTOF-MSに入れない.分裂の際発生するエネルギーはク

ラスターイオンの加速エネルギーに比べて小 さいので､TOF-MSの中で分裂 したイオンも分裂 し

なかったイオンも検出器に同時に到着する｡そのために分裂生成物 と親クラスターとは区別で

きない｡しかし､偏向板を通った後にポテンシャルの違う領域を設けると､質量によって飛行

時間が違ってくる｡ 例えば､減速領域を設けると､a/q~の小 さいクラスターほど減速の割合が大

きいので遅 くなる｡図 2の最上段のスペクトルでは皿=12(12+)とn=24の2価クラスター (24十十)の

みが通過できるように偏向板の電圧のタイミングが調節 してある｡右図では2価クラスターが

ないので､12十から中性のNa原子が取れた分裂生成物 (ll+)が親クラスターより少 し遅れて観

Tin.oH Li9hL

図2 サイズ選別されたNlクラスターの分裂スペクトル｡右のスペクトルでは1佃クラスターか

らの中性原子の蒸発のみが観測されている｡左のスペクトルでは2価クラスターの分裂と1佃ク

ラスターからの蒸発が観測されている｡サイズが小さいとき､2価クラスターは2つの1価のク

ラスターに分裂すえ割合が大きいが､サイズが大きくなるにしたがって中性原子の蒸発の割合が

大きくなる｡ (文献2より)
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測される｡左図では12+からの生成物11+が観測されるのは右図と同じであるが､24十十-3+†21+

の様に分裂 した21十が､親クラスターが観測される時間よりも早 く観測される｡ 図2で下にい く

ほどクラスターサイズの大 きいクラスターの分裂スペク トルを示す｡ 217+十と 31+十のスペク ト

ルでは､対応する1価クラスターがないので空白になっている｡､サイズが大 きくなるにしたが

って2つの 1価クラスターに分かれる確率よりも､中性原子を放出する確率が大きくなってく

る｡A:26では分裂生成物は2つの 1価クラスターに分かれたもののみであるが､n=27では中性

原子を放出した26日が観測される｡n=31では分裂生成物は全部30十十である.

彼女らはこれを次のように解釈 した｡図3は

クラスターが分裂する途中の2つの分裂生成物

に対するポテンシャルの距離依存性を模式的に

書いたものである｡ 最終的には2つの 1価クラ

スターに分裂するクーロン分裂の方がポテンシ

ャルが低 くなる｡ 上段のカープはn(=26に相当

する｡分裂途中のすべての2体間の距離で 1価

クラスターに分裂する方がポテンシャルが低い

ので､クーロン分裂の方が確率が大きくなる｡

中段はn=27に相当し､分裂途中で蒸発 とクーロ

ン分裂のポテンシャルがだいたい等 しくなると

ころがあるため､最終的にはクーロン分裂のポ

テンシャルが低いのに関わらず､蒸発 とクーロ

ン分裂の確率は等 しくなる｡ 下段はl〉31に相当

し､分裂途中でのクーロン障壁のために､中性

原子の蒸発の確率の方が大きくなる｡

3)Auクラスター

タングステン線を鋭 くとがらし温度を上げて

その表面を液体の金で濡らし､弛電界で金クラ

スターを脱離さす液体金属イオン源では､ 価1

クラスターの他に比較的多 く2､3価のクラス

ターが生成 される｡ そのスペク トルを図4に示

す｡2価クラスターは9+以上で､3価クラスタ

ーは26日以上で観測されている｡ 4重極質量分

析計でサイズ別に選別 し､次いで衛突室でアル

ゴンガスと価突させ､分裂 したクラスターを再

び分析 した結果を図 5に示す｡14++からの分裂
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NQ'n:l◆Na

ヽ- Na+n-p+Na+p

Hd+n'_I'Na

､ヽ-- Na+n-p◆ Na+p
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､ヽ･- Na+n-p+NQ+p

｢

図3 Nlの2価クラスターの分裂の際の2体間

のポテンシャルの模式図｡親クラスターイオン

のサイズが大きくなるとクーロン障壁が大きく

なり中性原子蒸発が有利になる (文献2より)
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図4 枚体金属イオン棟で生成された金クラス

ターのサイズ分布｡2佃クラスターは9日から

3価クラスターは263'以上で観測された｡

(文献3より)
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では､中性原子蒸発の14++-13+++lOとクーロ

ン分裂にあたる14十十一11十+3+.14十十一9++5十が

観測された｡同様に15十十からも蒸発とクーロン

分裂に相当する分裂が観測された｡a-9から18

までの全てのクーロン分裂では､3十のエミッシ

ョンの確率が圧倒的に大きかった｡

図6はクーロン分裂のraterfを蒸発ratC

r.でノーマライズした量を液滴のfissiona-

bilityp‖ameter‡に対 してプロットした図で

ある｡ この図からサイズが奇数と偶数の間で振

動が見られ､偶数サイズのクラスターの方がク

ーロン分裂しやすい傾向がある｡また､親クラ

スターのサイズが大きくなるとクーロン分裂の

割合が急激に小さくなっていて､Naクラスター

の分裂と同じ傾向を示す｡

4)Agクラスター

次ぎに､Agクラスターの核分裂相当の分解反

応の結果を示す4)0 2価クラスターはスパッタ

ー法で作られた.銀の板を10keV程度のXeイオ

ンで衝撃すると､1価クラスターの他に2価ク

ラスターがわずかではあるが生成する｡ このク

ラスターを2重収束質量分析計で分析する｡イ

オン源を出て冠場に入る前に次のように分裂し

たクラスターの過勤エネルギーは親イオンより

小さくなっている｡

分裂バターン:nH-nl十十A･2'

分裂生成物Al'の連動エネルギー-hl/小 2eEo

ただしEo-加速電圧

電場はイオンのエネルギーがeEoの時通るよう

にセットしてあるとすると､nlは電場を通る事

ができない｡しかし､加速電圧をE-(n/2nl)Eo

のように設定すると､すなわち､nlの過勤エネ

ルギーをeEoになるように調節すると､Alは電

場を通る事が出きる｡この場合､磁場はnlのイ
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図5 金の2価クラスター14+十と15++の衝突

解放スペクトル｡中性原子蒸発とクーロン分裂

に相当するフラグメントクラスターが観測され

ている｡ (文献3より)
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図6 中性原子蒸発のrlhr.でノーマラ

イズしたクーロン分裂の11terfをlissionl-
bilitypmmetelZ2/Aに対してプロットした
図｡ (文献3より)
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2.5 3 3.5 4 4.5 5

Vqc(kV)

図7 色々な親クラスターからのフラグメントイオン13'のスペクトル｡加速電圧5kV
(=EO)以下では､圧倒的に大きい1価からのフラグメントイオンの妨事が強いo各ピー

クの数字は親クラスターイオンのサイズである｡ (文献4より)

オンが通るようにセットしておく｡Aの違う親クラスターからの同じ質量の分裂生成蜘 lは加速

電圧をE｡/2からスキャンすると次々に観測される｡ 図7に磁場の強度が丁度13+ィオンが通るよ

うにセットした時の分裂スペクトルを示す｡各ピークに示 してある数字は2価の親イオンのサ

イズである｡加速電圧がE｡より大 きくなると1価からの分裂生成クラスターが剛 は れるよう

になる｡ 一般に1価からの分裂生成物は2価からのものに比べて圧倒的に多いので､E｡より大

きい加速電圧では2価からの分裂生成物は観測できない｡

n.十のイオン量目nl)は次のようにあらわされる｡

川 l)-㍗(爪)lJ(n/nl)

ただしP(A)-nHのイオン量 ;d(A/nl)-イオン源 と電場の間でAHからnl十に分裂する断面積

である｡

図7で16'十からの分裂生成物が大 きいが､これは16小のイオン量 (P(16/13))が多いか､ある

いは♂(16/13)が大 きいかのいずれかである｡

このようなスペクトルを多 くの親イオンに対 して取 り､ある特定の親イオンに対 して編集 し

直すと図8のようにある親イオンからの分裂バターンが得 られる｡ 図8では親イオンは15十十と

16++である｡ この分裂バターンから次のような特徴が読み取れる｡

1)親クラスターのサイズが偶数である場合､奇数サイズのクラスターに分かれる確率の方
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図8 親クラスターイオンが15++とI石+十の時のクーロン分裂バターン｡奇数一偶数振動が

みられ､またマジッククラスター3十と9十への分裂確率が大きい｡ (文献 4より)
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図9 親クラスターが21十十と22日の時の分裂パターン｡奇数一偶数振動が親クラスターの

サイズによらず見られる｡一親のサイズによらず分裂バターンはよくにていて､対称分裂の

一確率が大きい｡ (文献4より)

が偶数サイズのクラスターに分かれる確率より大きい｡これは次のような2つの分裂の種類が

あるためであろう

A)偶 数)十十一 偶数)++偶 数)+

B)(偶数)''- (奇数)++ (奇数)'

Bの場合バレンス電子数は奇数であるために､AO?バレンス電子数が偶数の場合より生成物の

エネルギーレベルが高くなるためである｡ 親イオンのサイズが奇数の場合は

(音数)H- (偶数)'+(奇数)+

Plつの分裂バターンしかないため偶数一奇数の振動が見られない.
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2)マジッククラスター 川'または(9)'へ

の分裂確率が大きい｡

3)親クラスターのサイズが違うと分裂バ

ターンが大きく違う｡

親クラスターのサイズが大 きくなると､図

9に示すように大きさが同じ程度のクラスタ

ーに分裂する確率が大きくなり､サイズの違

いによるバターンの変化が小さくなる｡これ

は体積エネルギーに対 して殻効果のエネルギ

ーが相対的に小さくなり､全体を液滴 と考え

る事ができるようになるためであろう｡ 中村

による銀クラスターの分裂の殻効果を入れた

計算結果5)とはだいたい一致 している｡

Ag分裂の結果をNaやAuの結果と比べると､

Agの分裂バターンは途中の2体のポテンシャ

ルに関係なく､分裂生成物のエネルギーが低

い方が分裂確率が大きいように見える｡ これ

はクラスターの内部温度の違いであろうと推

測される｡ スパッター法で作ったクラスター

は内部温度が高いと思われるのに対 して､断

熱膨張法で作ったクラスターは温度が低い｡

一般的に並進､回転､振動の温度Tは
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図 10 色々な方法で作ったK2クラスターの光
イオン化曲線

T (振動)>T (回転)>T (並進)となる｡

断熱膨張法では並進の温度は数Kまで下げる事ができる｡液体金属イオン源で作ったクラスタ

ーは金属の融点より低いと思われる｡なぜならば､電解脱離は一種の蒸発であるので､蒸発の

際クラスターは融点より低い温度になるためである｡

クラスターがどのような温度になっているかを測定する事は難 しいが､光イオン化の際の光

のエネルギーとイオン量の関係から推定できる.図 10は光のエネルギーとK2クラスターのイ

オン畳の関係である｡ スパッター法で作ったクラスターは色々な初期状態にあるので､アペア

ランスポテンシャルの立ち上がりがはっきりと分からないのに対 して､断熱膨張法作ったクラ

スターでは立ち上が りがはっきりしている｡

5)Taクラスター

2価クラスターの分裂をクーロンエネルギーが支配的である場合と表面エネルギー (表面張

力)が支配的である場合について考えてみよう｡サイズnのクラスターがnlとn2のクラスターに
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分かれた場合を考えよう｡半径 rの金属球にqの電荷がある場合のポテンシャルはE-q2/【であ

るから､A.とn2に分かれて無限遠に遠ざかった場合､エネルギーはEc=e2(I/【.+I/T2)となるo

ただLr､rl､ r2はクラスターn､A.､n2の半径である (r3=【13+【 23). 【3:【13日23--定で

1/rlll/r2を最大にするのはrl=r2の場合である. すなわち､対称分裂がいちばん起 こりやすい.

次に表面張力が支配的である場合を考える｡表面張力のエネルギーは表面積に比例するとし

て2つのクラスターの表面張力のエネルギーE.は

Es:【12+【22であるからr3:TIS+【23--定でEsを最大にするのはr=rlもしくはr=r2で非対称

分裂の場合である｡

(Ta)lo'

仙 S町VedB 1 8 9

bltted 1 3 2 t

CIusterSize

(Ta):2'

』ltteds13 2 l

CIustepSize
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bserved 6 7 8 9 1○

Emitted 5 t 3 2 1

CIusterSize

(TA)T3'

7 8 9 10 11 12

EAltted s 5 1 3 2 t

r1111Cfprt引TEI

図11 Tl十十クラスターの分裂パターン｡サイズが小さいときは非対称分裂が主である

がサイズが大きくなるにしたがって対称分裂の確率が大きくなる｡
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固体を切断するとき､切断によって原子 1個あたり亡のポテンシャルエネルギーが生 じると

すると､ある面内に原子がN個あるとするとポテンシャルエネルギーの増加はN古である｡ この

面の原子の総数は切断面の面積に比例するためにNe-γSとも書ける. すなわち表面張力係数

γは結合手の強さに比例する｡原子間の結合エネルギーが大 きいほど､対称に分裂 して多 くの

結合手を切断するより1つの原子が敗れた方がエネルギー的に得である｡

Taクラスターはサイズが小さいとき非対称分裂が主で､サイズが大きくなるにしたがって対

称分裂が主になる｡ その様子を示 した図が図 11である｡Taクラスターの分裂はAgの分裂を測

定 した方法と同様である｡皿が11以下では非対称分裂であるが､皿-12あたりでは対称分裂の確

率と非対称分裂の確率が等 しくなり､a-13以上では対称分裂が主になる｡ サイズが大 きくなる

とTaクラスターは金属的になるためであろう.

6)終わりに

現在のところ多価クラスターを作る方法は限られているので､クーロン分裂の研究は2,3価の

クラスターについて行われているに過ぎない｡今後､クラスターと多価イオンとの祷衆で多価

イオンを作る方法や､光イオン化の方法が改良されて多価イオンを作れるようになると核分裂

相当の分裂反応の研究が進むであろう｡ また､多価イオンでエネルギーの高い状態が作 り出せ

れば､核破砕に相当する反応 も作 りさせるであろう｡

クラスターの研兜を行っている者としては原子核物理からの一方交通ではなく､クラスター

物性から原子核物理へのフィー ドバックができるような状態に早 くなりたいと思う｡
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