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電子 ･重イオン衝撃によるC60分解 ･電離断面積
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Abstract

高エネルギー電子 ･重イオン衝突によって誘起

されたC60クラスターの電離 ･愈解片イオンの入

射粒子依存(Zld甲endence)およびエネルギー依

存の測定を行った｡入射粒子は､電子L<5keV)､

重 イ オ ン(H+(0.2-2.5MeV)､C5+(15.6MeV)､

06+･7十(20.4MeV)､Si2+(o･8-4.OMeV))を 用 い

た｡H+入射ではCL+･2十の電離断面積を測定し､

一次摂動によるplasmon励起断面積の理論計算と

比較した｡重イオン衝撃ではCh+(n.≦12)分解片

イオンの強度分布を調べた｡また､C5+､06+,7+

入射では荷電変換衝突によるC6｡分解過程におけ

る分解片イオンの質量相関を同時測定法により調

べた｡

1 序論

近年､原子 ･分子と固体の中間的原子数を有す

るクラスターは､凝集系の物性解明のため盛んに

研究がされている｡クラスターは抵抗加熱法､コ

ンタク ト･アーク法､超音速ジェット法およびス

パッタリング等で得られる｡クラスターに関する

物性研究は物理化学分野における半導体 ･超伝導

の研究から宇宙物理における星間物質の研究等に

亙る幅広い分野で成されている｡

衝突研究の分野においては､クラスタ-は標的

及び入射粒子として用いられ､レーザや荷電粒子

との衝突反応の研究が行われている｡C6｡フラー

レンに関する研究では､レーザ､電子衝撃による

イオン化ポテンシャルの測定､電子や低速高電離

イオンによる高電離C記~､C話の観測等がされて

いる【1,21｡Walchetalは低速Ar8+､Ⅹe14+によ

る電子捕獲過程で､捕獲電子数が増加するにつれ
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低質量分解片イオン(Cn+(n-1-3))生成が支配

的になる結果を観測している【3】｡この時､電子捕

獲断面積は4.4土1.8×10~14cm2とC6｡の幾何学的

断面積(3.85×10~15cm2)より大きく､電子捕獲の

衝突径数はC6｡の半径3.5Aよりはるかに大きい衝

突径数(12A)で起こっている｡

低エネルギー衝突における電離 ･分解過程で

は､C6.の電子状態が基底状態のままイオン化す

るソフトな衝突であるため､高電離C60イオンが

比較的安定に存在できる｡しかし､高い電離状態

のC60イオンは､クーロン爆発により安定な低質

量分解片イオンとなる｡一方､高エネルギー荷電

粒子との衝突では内殻電離など衝突径数の小さい

非弾性衝突(deep血 elasticcollision)が起こる｡高

エネルギー衝突によりC60は非常に不安定な高励

起状態になり､低いイオン化状態(CSJ(q≧3)で

もmuitifragmentationが起こる｡高速イオンの荷

電変換過程において､入射粒子の内殻に電子捕獲

もしくは入射粒子の内殻電子が損失するときの衝

突ではmuitifragmentationのみが起こると考えら

れる｡

本研究では高エネルギー非弾性衝突によるC60

の電離 ･分解過程における次の研究を行った｡

･C60分解の入射イオン種(電子､イオン)依存

性

･H十によるC60電離断面積測定

･C£+(n≦12)分解片イオン強度のZl依存性

.荷電変換衝突における衝突径数依存および分

解片イオンの質量相関

入射イオン種(電子､イオン)による衝突相互作

用の違いは､電子衝撃では励起 ･電離のみが起こ

り､一方､イオン衝撃では励起 ･電離に加えて荷

電変換過程も寄与するため断面積は入射電荷にも
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図 1:H+によるC60電離断面積.口､○はsingle､

doubleplasmon励起断面積の理論値､△､∇､◇

はCk+､C訂､C喜古の実験値を示す

依存すると考えられる｡実験で得られた電離断面

積はplaSmOn励起断面積ゐ理論計算と比較した｡

2 実験

加速されたビームは幅50ns､周期100FLSのパル

ス駈 によりchoppingされ､~450-500oCに加熱し

たC6｡蒸気と900で交差衝突させる｡イオンビーム

は京都大学工学部原子核工学教室1.7MVタンデ ト

ロン加速許(H十､Si2十)及び理化学研究所線形加速

監(重イオンリニアック)(C5十､06十,7十)を用いた

また､電子ビームは最大5keVまで加速できる電

子銃を用いた｡生成されたイオンは900方向に2段

階加速飛行時間法により質量･電荷分析されMCP

で検出しm Cで計測する｡荷電変換衝突では入

射粒子の終電荷と生成イオンの同時測定を行い

multi-hitmodeで計測した｡q価イオンの全加速

エネルギーは4.6q-4.9qkeVで､4.9keVでのMCP

検出効率はC話､CZ.+イオンに対し36%､81%で

ある【3】.標的密度はAbrefhhetalの泰気圧デー

タを用い､450oCにおける衝突領域での密度は約

7･33×109(個/cm3)である【4】｡チェンバー真空

度は3.0×10-7To汀､ビームは2D-slitで2×2mm2

にコリメー トし衝突領域でのビーム量は50nAで

あった｡

3 結果と考察

3.1 C6｡電離断面積

図1は､H'0.2-2.OMeVによるC法~3')の電陳

断面積を示す｡絶対値測定は現状難しいため､図

では実験値と理論値をフィッティングした｡また､

図2に示すように､1価に対する2価の断面積比は

理論値と定量的一致が得られている｡C左,､C訂､

cgo+の電離断面積の最大値を与えるエネルギーは

それぞれ0.6､0.4､0.3MeVとイオンの価数が増

えるにつれ低エネルギー側にシフトしている｡こ

の傾向は原子衝突における直接電離過程の断面積

と全く逆の候向である｡DiLnseretalの0.1-1keV

電子照射によるC6｡の離 断面積は断面積の最大

値は高エネルギー側にシフトする結果が得られお

り､これは直接電離過程によるものと考えられ､

重イオン衝撃とは異なっている【5】｡LeBrunetal

は400-625MeVのXe18+におけるC品の電離断面

積の測定を行い､singleplasmon励起による理論

計算と比較しよい一致を得ている【6】｡

我々はC62.+の生成機構としてdoubleplasmon

励起を仮定して理論計算を行い､1価と2価の電

離断面積のピークシフ トを調べた｡一次摂動によ

るplasmon励起断面積は

crlpZ-27T
f ∞

dbbN(b)expl-N(b)] (1)

q2〆-2打/.∞dbb響 expl-N(b)] (2)

と表される.式(1)､(2)はそれぞれ､single､

doubleplasmon励起断面積で､励起確率 とし

てN(b)のPoisson分布を嘩定している.N(b)は

plasm｡｡の励起数で次式や表される【6】｡

･(b,-/.∞d瑠 誓 嘉

･(ib)2[Ko2(誓)+K12(誓)](3)

ここで､Zp,b､Vはそれぞれ､入射粒子の価

数､衝突径数､衝突相対速度で､Ko､KlはBessel

関数である｡f(E)はC60のoscillatorstrengthdis-

tributionで次式で与えられる【7】｡
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図 2:C訂/cL+の電離断面積比･ロは理論値､○
は実験値を示す
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ここで､q=10eVである｡

図2のロ､○はH十のsingle､doubleplasmon

励起断面積の計算値である｡それぞれの励起

断面積のピーク値は0.4､0.2MeVで低エネルギ

ー側にシフ トしているのが分かる｡このピー

クシフ トをMassey'scriterionから考察すると､

同速度でのsizlgleplasmonの励起確率pl(b)-

N(b)expトN(a)]の最大値を与える衝突径数bは､

doubleplasmonのP,(b)-呼 expトN(b)】の

最大値を与える衝突径数bに比べて大きいことか

ら､断面積の最大値を与えるエネルギーが低エネ

ルギー側にずれることが定性的に理解できる｡

3.21Multifragmentationの入射粒子･

エネルギー依存性

高速荷電粒子によるC60のmultikagmentation

は電子､陽子のようなzl-1の入射粒子では起

こらない｡これは､Zlが小さい入射粒子では多重

励起 ･電離断面積が非常に小さいことから理解で

きる｡また､分解片イオンの質量分布においては

Zlが増加するにつれ､より低質量分解片イオン生

成が顕著になることが得られ七いるr8】｡高速荷電

粒子衝突におけるmtJtifragmezltationは､C60を

高電離状態にするよりむしろ高励起状態する過程

が重要な役割を演じる｡

図3は0.8-4.OMeVSi2+入射での分解片イオン

のClに対する強度比を示す｡入射エネルギーが

◆
T
O

＼●t(
3 竿

1 2 3 - 5 6 7 1 1 †0 11 12

TtlllberorCA+

図 3:Si2十によるCn+の強度比. ロ(0.8MeV)､

○(2･OMeV)､△(4･OMeV)

増加するにつれ多重分解が顕著になっているこ.と

が分かる｡振動構造は中性クラスターに対する1

原子当たりの結合エネルギーと対応しており､ク

ラスターの安定性を示している｡

3.3 荷電変換衝突

C5十､06十,7十入射による荷電変換衝突では衝突

径数が非常に小さいK殻電子に関する衝突過程が

起こる｡m lti-丘tTACを用いたC5十の1電子描

獲 ･損失過振ではmdt汝agmentationのみが起こ

り､C6｡の電離イオンは観測されなかった｡また､

06十,7十の1電子捕獲 ･換失過程でも同様な結果が

得られている｡

図4は06+,7十による分解片イオンの強度比を示

す｡7価入射による1電子捕獲 ･損失過程の分解

片強度比が同じ傾向を示している｡一般に電子捕

獲 ･損失での衝突径数は電子損失過程の方が小さ

い｡すると､7価入射の場合､1電子損失過程で

の分解イオンの強度比は1電子描獲過程より､強

度比は急な指数関数的減衰を示すと考えられる｡

この実験で得られている分解片生成断面積は､電

子捕獲と電子漁夫断面積は同程度の寄与しそいる

か､もしくは､励起 ･電離からの寄与が主要因で

あることが考えられる｡

低質量分解片イオンの質量相関は､非常に対称

性がよい､すなわち､Crとコインシデンスする

相手はC2+､C,+､C.+等のイオンであり､C汁とコ

インシデンスする相手はC8T､C9+､cloSの質量

の大きい分解片イオンである｡この様な分解片イ

オンの質量相関の研究はeⅦporationによるC2､
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図 4:06+.7+荷電変換衝突によるC.I+の強度比

C4損失する高質量分解片イオンの生成機構やクラ

スタ-イオンの安定性を議論する上で重要であり

今後さらに研究が必要である｡

4 まとめ

高エネルギー重イオンによるC6｡電離折面積に

おいて､1価､2価電離機構はplasmon励起で説

明できる｡しかし､直接電離過程によるイオン化

機構も考えられるため検討が必要である｡また､

荷電変換による分角群集樺の解明等､原子 ･分子衝

突では見られないクラスター特有の現象も興味

ある研究である｡高エネルギー衝突での分解糠横

における入射粒子及びエネルギー依存性は標的

高励起状態の生成機構より定性的評価ができ､低

エネルギー衝突では起こらない分解機構が測定さ

れている｡クラスター分解で重要なeⅥ甲Oration､

multifragmentationでの分解片質量相関はさらに

研究する必要がある｡また､中性分解片の観軸も

必要であろう｡内殻電離過程の解明において､ク

ラスター衝突で不明な衝突径数を明らかにするた

めにクラスターからのAuger電子との同時ArJ定等

の研究は非常に重要と思われる｡
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