
化学環境と温度変化における原子核の崩壊定数

軌道電子捕獲崩壊(EC)核種 放射性ベリリウム-7 (7Be:100%EC)

半減期： 53.3日（Table of Isotopes）

内容
１１１１．．．．崩壊定数崩壊定数崩壊定数崩壊定数((((半減期半減期半減期半減期))))変化変化変化変化ののののメカニズムメカニズムメカニズムメカニズム及及及及びびびび測定測定測定測定のののの歴史歴史歴史歴史
２２２２．．．．ベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム----7777のののの生成生成生成生成とととと半減期測定半減期測定半減期測定半減期測定のののの経緯経緯経緯経緯
３３３３．．．．特殊特殊特殊特殊なななな環境環境環境環境にににに置置置置かれたかれたかれたかれたベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム-7のののの半減期半減期半減期半減期はどれだけはどれだけはどれだけはどれだけ変化変化変化変化するかするかするかするか

実験結果実験結果実験結果実験結果をををを紹介紹介紹介紹介
････フラーレンフラーレンフラーレンフラーレン（Ｃ（Ｃ（Ｃ（Ｃ60））））内内内内（（（（内部内部内部内部はははは真空真空真空真空））））ののののベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム-7のののの半減期半減期半減期半減期はははは？？？？

････温度変化温度変化温度変化温度変化によるによるによるによる半減期半減期半減期半減期のののの変化変化変化変化はははは？？？？
（（（（C60C60C60C60内内内内ののののベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム原子原子原子原子のののの熱運動熱運動熱運動熱運動しているしているしているしている？：？：？：？：293K and 5K)293K and 5K)293K and 5K)293K and 5K)

４４４４．Ｃ．Ｃ．Ｃ．Ｃ６０６０６０６０内内内内ののののベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム原子原子原子原子のののの電子状態電子状態電子状態電子状態：：：：理論的考察理論的考察理論的考察理論的考察
大野大野大野大野らららら（（（（横浜国立大学横浜国立大学横浜国立大学横浜国立大学））））

５５５５．．．．まとめまとめまとめまとめ

大槻 勤
東北大学大学院理学研究科
原子核理学研究施設



軌道電子捕獲崩壊
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Environmental effect??

化学的電子の環境、金属内の電子構造

系の温度、系の圧力
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Be原子状態（化学結合による効果）
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これまでの研究から

化学形化学形化学形化学形によるによるによるによる変化変化変化変化 (BeO, BeCl2, BeF2 etc.)

E. Segre et. al. ,  Phys.Rev. 71, 39(194７７７７).

E. Segre et. al.,  Phys.Rev. 75, 39(1949), 81, 284(1951).

J.J. Kraushaar et. al. , Phys. Rev. 90, (1953).

R. Bouches et. al. ,  J. Phys. Radium 17, 363(1956).

H.W. Wright et. al. ,  Nucl. Sci. Eng. 2 427(1957).

H.W. Johlige et. al. ,  Phys.Rev. C2, 1616(1970).

C.A. Huh et. al. , Earth and Olanetary Sci. Lett. 171, 325(1999).

EC-decayは

核位置の電子
密度に比例する

↓
異なった化合物
で変化する
であろう



化学形による変化

0.15% 10-4*|φφφφ0|
2

??

実測された崩壊定数の差



ホスト物質による半減期の変化

Graphite

Tantalum

Gold

Boron niteride

Aluminum

Lithium fluoride

Half-life (days)

M. Jaeger et. al. Phys. Rev. C 54, 423(1996). 

E.B. Norman et. al., Phys.Lett. B519, 15(2001). 

A. Ray et. al., Phys. Lett. B 531, 187(2002).

Difference ~0.3%



圧力による壊変定数の変化の割合



半減期のより大きな変化は期待できるのか？

化学的環境で特殊な環境をつくりだせるものはなにか？
→ “C60、C70” （１９８５年にKrotoらによって発見）

１）フラーレンに注目して、その中に放射性同位体(
7
Be, 

51
Cr, etc.)を内包化を実現

（フラーレン内部は化学的に特殊な環境？）。
→ 半減期測定実験

（実は）
２）内包フラーレンの生成技術はまだ開発されていない。

（内包が量的に実現されると）
･M@C60の機能を多方面に応用（触媒の開発、超伝導性、ナノ半導体）
･放射性同位体の内包化： RIナノカプセルとしての機能性の応用

→毒性の消去、生体内へのトレーサー利用

（手法）
･C60を作る際に、放射性同位体を内包する（アーク法、レーザー法）。
･ C60を作ったあとで放射性同位体を挿入する。

原子核反応の反跳エネルギーを利用してC60に放射性同位体を挿入する。
ベリリウムの（

7
Be）内包フラーレン（C60）の実現

↓
C60中の

7
Beの半減期測定実験に入る



ベリリウム原子の内包：7Be@C60

Be+C60の分子動力学

第一原理シミュレーション

7Li(p,n)7Be 
12C(γ,αn)7Be

T. Ohtsuki et al., Phys. Rev. Lett. 77, 3522(1996)

ＣＣＣＣ６０６０６０６０へへへへ核的反跳核的反跳核的反跳核的反跳をををを利用利用利用利用したしたしたした
ベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム原子原子原子原子のののの挿入挿入挿入挿入

化学的に
7
Be@C60を分離

（説明はあとで！）



比較測定法を用いた実験

異異異異なったなったなったなった物質中物質中物質中物質中でのでのでのでのベリリウムベリリウムベリリウムベリリウム-7からのからのからのからのγγγγ線線線線(478keV)をををを交互測定交互測定交互測定交互測定

フラーレン（C60）中の 7Be

ベリリウム金属の7Be Phys. Rev. Lett 77, 3522(1996））））

･１９９７年～測定開始：当初はBe@C60の収率、測定が安定せず。



核反応による 7Be＠C60の製造
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化学分離

Correlation 

between UV 

and gamma-ray

of 7Be

Gamma-ray measurement

化学吸着の差
を利用して物質を
分離できる。



7Be@C60 試料の抽出
（C60と7Be@C60 のクロマトグラム）
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Be金属に7Be を製造（比較試料）
7Be nuclides are produced uniformly in Be metal by bremsstrauhlung

Bremsstrauhlung

(high energy gamma-ray up tp 50 MeV)

Linear Accelerator  Tohoku Univ.



測定装置

293K

time is corrected

Automated sample changer controlled by computer

Temperature dependence
of decay rate at
1. Room T (293K)
2. He T (5K)

Alternate measurement
in each 6 hours interval

・化学的環境
・温度



Ge検出器によるγ線スペクトル

Channel / keV

478 keV

1461 keV

40 K

7Be

460 490

10

10

4

1

Channel/keV

478keV

measurements： 6hours 21480 sec (live time)+ 120 sec (sample change）
dead time: about 15sec  → 8 sec (~0.04%), this does not influence 

7Be@C60試料 Be金属試料



results

nornarize at 
Time=0

5Kに冷却された 7Be@C60試料 v.s. Be金属試料

fitting by MINUIT



At 

53.3 days in Table of IsotopesSignificant difference~ 1.5%
Graphite

Tantalum

Gold

Boron niteride

Aluminum

Lithium fluoride

Half-life (days)

Be metal crystal

7Be@C60試料 と Be金属試料内の7Be



C60内のベリリウム元素の位置と電子密度

DMol3を用いてDFT（密度汎関数法）によってBe＠C60の構造最適化

（交換相関関数はBLYP 法）

→ 安定点を探り、原子核位置での電子密度を導出

・・・・BeBeBeBeははははフラーレンフラーレンフラーレンフラーレン内内内内でどこにでどこにでどこにでどこに？？？？

実験結果実験結果実験結果実験結果：：：：温度依存性温度依存性温度依存性温度依存性ありありありあり
・・・・最安定構造最安定構造最安定構造最安定構造でででで止止止止まっているのかまっているのかまっているのかまっているのか？？？？
・・・・室温程度室温程度室温程度室温程度ではではではではどのようなどのようなどのようなどのような運動運動運動運動をををを示示示示すのかすのかすのかすのか？？？？

５５５５K冷却測定冷却測定冷却測定冷却測定 →→→→ 運動運動運動運動をををを止止止止めめめめたらたらたらたら？？？？

Gaussian 6-31Gとのとのとのとの比較比較比較比較

Be@C60ののののポテンシャルポテンシャルポテンシャルポテンシャル計算計算計算計算（（（（最安定点最安定点最安定点最安定点などなどなどなど））））

C60中中中中でのでのでのでのBe原子原子原子原子のののの 1s, 2s のののの電子電子電子電子のののの挙動挙動挙動挙動
（（（（原子核位置原子核位置原子核位置原子核位置でのでのでのでの電子電子電子電子のののの密度密度密度密度））））

Be金属中金属中金属中金属中のののの1s, 2s のののの電子電子電子電子のののの挙動挙動挙動挙動

理論では ZBe=-0.03?

平均価数平均価数平均価数平均価数

大野ら（横国大）



Ｃ６０中のベリリウム元素の安定位置

①center of C60
②under single bond
③under 5-memnered ring
④under 6-membered ring
⑤under double bond

Calculation was done for the 962 Be sites



安定位置における電子状態（１）
C60 center

Under single bond

No interaction

“s” electrons delocalize
by thermal motion
at room T?  

ZBe=-0.03
, close to neutral close to neutral close to neutral close to neutral 
Be atomBe atomBe atomBe atom



安定位置における電子状態（２）

HOMO
HOMO

HOMO-1
HOMO-1

六員環の下

HOMO HOMO

HOMO-1HOMO-1

五員環の下



核位置での電子密度の計算結果（at T=0）

7BeがC60中央にいることで半減期が短くなった実験結果を説明できる

Potential 

minima

c
1.6% Correspond to experimental value 1.5%

(最安定)

potential

minimum of Be atom



核位置での電子密度の計算結果
（at T=293）

Calculation include Boltzmann distribution of the nuclear position r

T=0K                    T=293K

Center of C60    36.016(e
-
/Å

3
)      35.899 (e-/Å

3
)      Diff: 0.33%  to Be metal (計算)

T=5K                     T=293K

Experimental      52.47±0.04 days   52.65 days        Diff: 0.34% to Be metal (実験)      

Half-life

室温では
Ratchet motion

Average electron density at Be nucleus
①center of C60     (滞在時間が長いが、、、)
②under single bond
③under 5-memnered ring (ときどき通る)
④under 6-membered ring

ridge



まとめ

“Decay rate of 7Be speed up inside C60 and C70”

7Be@C60 T=293K      T(1/2)=52.65 days

T=5K          T(1/2)=52.47 days

Be Metal (7Be) T(1/2) =53.25 days

T(1/2)= 53.3 days in Table of Isotopes

1.5% speed up
record value

Larger electron density at C60 center bring shorter half-life in EC decay 

Half-life of neutral 7Be!!


