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Abstract

今回､我々はプラズマタイプイオン源から得られるフラーレンイオンビームの崩壊確率の飛行時間依存性に関

しての研究を行なった｡二つのエネ)I,ギー分析器を利用することにより､C.+.からCfoまでのフラーレンイオンに

ついて各々の崩壊確率の測定を行なった｡崩壊確率の飛行時間依存性はフラーレンビームに広い内部エネルギー分

布が存在することを示し､この内部エネルギー分布にevaporativeensembleの考え方を導入することにより､す

べてのフラーレンイオンビームの崩壊確率の実験データを一つのパラメーターで再現することに成功した｡

1 introduction

フラーレンの崩壊する過程としては中性 C2分子放出が主なものであり､特にC60,C70はその高い対称性からそ

の他のフラーレンに対して安定であることが知られている｡この高い安定性から､近年cto,C宗Oを用いたガスおよ

び物質表面への散乱実験が多くなされてきている｡フラーレンイオンのビームを用いた実験では､そのビーム粒

子の持つ内部エネルギーは実験結果を定量的に考察する際に重要な役割を果たす｡しかし､フラーレンイオンの

内部エネルギーはその生成法によって大きくことなることが知られており､プラズマタイプイオン源を用いた場

合については未だ十分な知識は得られていない｡今回､我々はプラズマタイプイオン源を用いて得られるフラー

レンイオンビームの内部エネルギー分布についてその崩壊レートを測定することにより研究を行なった｡

2 Experiments

C6｡イオンを生成するために我々は以下のような手法を用いた｡約6mm隔てて設置されたフィラメントと陽

極の間に70Vの電位差をかけ､その領域にXeガスを導入することにより､アーク放電を起こす｡この軸上に約

30mgの C70粉末を入れた可動な容器を挿入すると､C70粉末はタングステンのフィラメントによって5000C 以

上に加熟され昇華する｡フィラメントから放出された放電電子は陽極へ加速され､ガス状のC70を電子衝撃によっ

てイオン化する｡このとき､放電電子の持つエネルギーは大まかにフィラメントと陽極間の電位差に対応し､我々

の場合 70eV程度となる｡この値はC2放出を起こすのに十分であり､イオン源内でフラーレンイオンは放電電子
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図 1:Aschematicviewofexperimentalsetup.
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図 2:Typicalmassspectrumoffullerenes.
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との散乱により順次､崩壊してい く｡イオン源内で生成されたイオンは 1-10kVで引き出され､集束レンズ

を経てウィーンフィルターに入 り､速度選別される｡さらに下流に2台のエネルギー分析器を設置し､崩壊レー

トの測定を行なった｡まず､1台目のエネルギー分析器 (EAl)を用いてイオン源を出てからEAlに入射するまで

に崩壊してしまったイオンを除去し､EAlを出た時点で一つのフラーレンサイズを選択する｡EAlを出てから2

台目のエネルギー分析器 (EA2)に入るまでの間に崩壊したイオンは EA2によづて分析される｡イオンの検出は

conversiondynodeから放出される2次電子をチャンネルトロンで受け､パルスカウンティングモードで観測する

ことによって行なった｡このセットアップにおいて､フラーレンイオンがイオン源を出てからEAlの出口まで到

達する時間は加速電圧をVaとするとi1- 2.64× 10-4僻 (S)となり､EAlの出口からEA2の入口までは

i2 - 1.23× 10~5僻 (S)､EA2の入口から検出器に入るまでの時間はi3= 3･81× 1015vG7V;(S)とな

り､加速電圧を変化させることによってフラーレンイオンの飛行時間を変化させることができる｡

3 ResultsandDiscussion

図2にイオン源から得られた質量分布を示す｡フラーレンイオンのピークはC7+.からC3+2まで C2間隔に広 く分

布し､イオン源内の崩壊過程としては C2放出が主過程であることを暗示しているO次に図 3に EA2による典型

的なエネルギースペクトルを示す｡図から明らかにフラーレンイオンはC2放出過程を経て崩壊している事がわか

る｡各々のピークはガウス分布でフイットすることができ､それらを積分することにより､各々のピークの強度と

した｡このようにして得られた強度からEAl-EA2間での崩壊確率を出し､各フラーレンに対してプロットしたも

のを図4に､C6+6､Ct2､Ct.の崩壊確率の加速電圧依存性を図5に示す｡

フラーレンイオンの崩壊確率の飛行時間依存性を論じる場合､その冷却過程としては内部エネルギーに分布を

考えることによって生ずるevaporatingcoolingと光子の放出によるradiativecoolingが良く知られている｡我々

の場合､飛行時間が短いので (典型的には30FLS)evaporatingcoolingの効果が radiativecoolingよりも大きいこ

とが予想される｡よって､崩壊確率の飛行時間依存性から内部エネルギー分布について議論することが可能である｡

プラズマ領域ではフラーレンイオンは放電電子との散乱によって連続的に加熱されていることが予想される｡

このような状況はKlotsが提唱しているevaporativeensemble【1]を形成する為の初期状態と良く似ている｡彼は

evaporatingensembleの内部エネルギー分布をその形成時間loを用いて､次のように与えている｡

pn(E)～(exp(-kn(E)toト exp(-kn'2(E')io)) (1)

ここで kn+2(E')とkn(E)はそれぞれ Cn++2(F )とcn+(E)の崩壊定数であるo刑 まCn'+2の持つ内部エネル

ギーであり､このCn++2が崩壊してできた Cn+は内部エネルギーEを持っている｡我々の場合は放電は連続的であ

り､形成時間ioを与えることができない｡そこで形成時間foの替わりにプラズマ領域での平均滞在時間に相当す

る閉じ込め時間Tnを用いてCかこ対する内部エネルギー分布を

pn(E)～(exp(-kn(E)Tn)-eXp(-kn+2(E')Tn十2))

1 24 7 -

(2)
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図 4:Decayratioforeachfullereneions.
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のように仮定する｡閉じ込め時間㍍は次の式で与えられる【2】｡

･-芸(琵 ) 1′2 exp (一言)
(3)

ここで､Sはイオン源内の表面積､Vはその体積､Teはプラズマの電子温度である｡この式から､1･とクラスターサ

イズ nの間には'n αV信の関係があり､すべてのCn+に対するTnはC6+0の閉じ込め時間7160から上記の関係式を用

いて計算することが可能であるO我々の実験装置の場合TS｡のオーダーは約 10-5秒程度であることが予想される.

一方､崩壊定数kは FiniteHeatBath(FⅡB)模型 【3】を用いてisokinetictemperatureTb%用いて

k(Tb)-Aexp(一意)･ (4)

のように与えられるoここで Eaは C2放出過程に対する活性化エネルギーであり､Cn(n=48to.80)に対しては

Kl?tsがその相対値を実験値から引き出しており､さらにC60に対して Ea=5･2el′を提唱している【3】｡Aは半
経験的に

A-3xlO13n2/3exp(6/nl/3) (5)

で与えられる[4】｡IsokinetictemperatureTb と遷移状態の温度TI､内部エネルギーEの関係は次式で与えられ

る【3】阿｡

E - 育(T)- kBT

T - Tb
△Ea/CkBTb

TI= Tb

1- eXP(AEa/CkBTb)

△Ea/CkBTb

exp(△Ea/CkBTb) - 1

育(Tb)はisokinetictemperatureTbでのカノニカルエネルギー､Cは熱容量から1を引いたものである｡C60のカ

ノニカルエネルギーと熱容量は実験による基本振動の振動数のセット【6】を用いて計算できる｡C60以外のものに

対してはC60の値をスケーリングすることによって計算を行なった0FHB模型を用いれば､親イオンの遷移状態

の温度が娘イオンのそれと等しい (Td-TI)とおくことによって娘イオンの崩壊定数も計算することができる.

これらの式を用いて､親イオンの強度は

In-77 dEpn(E)exp(-kn(E)(il+i,+l3))/Tn
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図 6:ResultantinternalenergydistributionforCt.toCt8.

で与えられる｡ここでがま幾何学的条件から来る定数である｡この親イオンからEA1-EA2間で崩壊して得られる

娘イオンの強度は

丁ぎ~tId-一二
kn

kn- kn_2

dEpn(E)exp(-k.,(E)tl)×

lexp(-kn-2(Ed)i2)-eXp(-kn(E)t2)]

×exp(-kn(E)i3) (10)

となる｡よって､観測される娘イオンの親イオンに対する比はRn= Id/InとなるO

以上の式から一つのパラメーター 7760を用いることによってすべての実験結果を計算することができるo図4は

(n-50も068)に対する計算結果である｡すべての実験データは一つのパラメーターTi50と1×10~5(S)でよく再現

できている｡この時の内部エネルギー分布をC.+.からC6+8までについてグラフにしてみると図6のようになる｡こ

れらの内部エネルギー分布は安定であるものほど広い分布を持つことになっており､明らかに熱平衡の時のもの

とは違っている｡

4 Conclusion

我々はプラズマタイプイオン源から得られるフラーレンイオンの質量分布およびその崩壊過程について注目し

た.質量分布はCf.からC3+2までC2おきに広 く分布し､これはイオン源内でC2放出過程が主過程であることを示

している｡FHB模型をevaporatingensembleの考え方とともに考えることにより､各々のフラーレンに対する崩

壊確率とその加速電圧をよく再現することができた｡この計算において我々は一つのパラメーター 7160をもちい､

その億は7160と1×10-5(S)となり､実験装置の幾何学的条件と一致した｡これらのことから､プラズマタイプイ

オン源のアーク放電の物理的状態はevaporatingensembleの初期状態と醗似していることがわかった｡
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