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様式3

〔題名)Development of Liquid Scintillation u/SF Detection System 

for Aqueous Chemical Studies of Element 106， Seaborgium 
(106番元素シーボーギウムの溶液化学的研究に向けた液体シンチレーション u/SF検

出システムの開発)

学位申請者 小森有希子

本研究では， 106番元素シーボーギウム(Sg)を対象として，溶液中での Sgの錯形成反応につい

て調べることを最終的な目的としている。 Sgでは、価電子に対する相対論効果の影響が顕著になり、

価電子軌道のエネルギー準位が変化することから、同族元素である Moや W と比較して周期律から逸

脱した化学的性質を示すことが期待される。

Sgの同位体 265Sga.b(TJ/2 = 8.5 s， 14.4 s)は短寿命で、あり、生成率も 1時間に数原子程度と非常に低い

ことから、その化学的性質を調べるためには 1個の原子を化学分析した後、 Sgの崩壊に伴い放出され

る α線および自発核分裂片(SF)を検出するという操作を迅速に、多数回繰り返す必要がある。本研究

では Sgの化学実験に向け、検出系に液体シンチレーシヨン検出器を用いた迅速化学分析装置の開発

とMo，W を用いた実験条件の検討を行った。

まず、液体シンチレーション検出器を用いた αISF検出システムの開発を行った。 α線と F線との飛

程の違いを利用して妨害となる Fイベントを低減する新規 α11}弁別法を開発した。また、パッチ型の

迅速カラムクロマトグラフィー装置である AutomatedRapid Chemistry Apparatus (ARCA)と接続するた

めのパyチ測定型液体シンチレーション検出システムの開発として、 ARCAから溶出した水溶液試料

を迅速に乳化、ンンチレータと混合して測定試料調製を行うセノレを新規に開発した。これにより、水溶

液試料を化学分析終了から 1秒後に測定を開始することができるようになった。また、 α線と SFの検

出効率は 100%であることを確認した。本検出システムにより α，SF測定の迅速化および高効率化が達

成され、従来超アクチノイド元素の化学実験に用いられてきた Si半導体検出器では観測することがで

きなかった Sgの溶液化学的挙動を初めて直接的に観測できると考えられる。さらに、理化学研究所

の GARISgas-jetシステムで分離、搬送された 105番元素 26'Dbの液体シンチレーション測定とブラン

ク試料の測定を行い、パックグラウンド計数率に関するデータを取得した。ビーム照射中はパックグ

ラウンド言十数率が増加し、 265Sgの崩壊鎖の検出におけるシグナル対ノイズ比(SIN)は最大でも 2程度

と見積もられたが、ガスジェット搬送物には副反応生成物はほとんど含まれていないことがわかった。

バックグラウンド治加の原因は速中性子であると推定され、検出器の周りの遮蔽を楢やすことで SIN

を向上できると考えられる。

本研究では Sgの化学実験に用いる実験系の候補として、 ARCAを用いた AIiquat336による HF、

HCl溶液からの抽出クロマトグラフィーを選択した。 Mo，Wの4MHFおよび 6M，lOMHCl溶液から

のパッチ的抽出から、AIiquat336/CHP20Y樹脂への固液抽出反応はおよそ 10秒以内の振重量で平衡状態

に到達し、短寿命の Sgの実験に用いることができる可能性が示された。 ARCAを用いた 2-8M HCl 

溶液におけるオンライン抽出クロマトグラフィーでは、Aliquat336/CHP20Y樹脂への抽出率は Mo>W

となった。この条件で Sgの実験を行うことにより、 Mo，W， Sg聞の抽出率の比較から、 Sgの塩化物錯

体の安定性または Sgの塩化物錯体と AIiquat336との親和性が Mo，W とどの程度異なるかを調べるこ

とができると考えられるロ
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論文審査の結果の要旨

本研究では， 106番元素シーボーギウム (Sg)を対象として，溶液中での Sgの錯形成反応につい

て調べることを最終的な目的としている。 Sgでは、価電子に対する相対論効果の影響が顕著にな

り、価電子軌道のエネルギー準位が変化することから、同族元素である Moや Wと比較して周期律

から逸脱した化学的性質を示すことが期待される。

超重元素は生成率が低く、寿命も数秒~数十秒と短いため、 l度に扱えるのはわずか l原子とな

り、単一原子ベースの特殊な実験技術と化学概念が必要となる。化学分析装置としては 10秒程度

で核反応生成物を溶液化し、カラムクロマトグラフィーを行う ARCA(AutomatedRapid Chemistry 

Apparatus)と呼ばれる装置が開発されており、Rfでは定量的なデータを得ることに成功している。

Sgに関しては、過去に 2報の報告があるがいずれも問題点があり化学的性質を議論できる実験と

はいえない。その後、現在に至るまで 15年間 Sgの化学研究の報告はなされていない。この穫の

研究で α線測定に用いられている Si半導体検出器は α線のエネルギーを高分解能で測定できる

が，検出効率は 40目以下と低く，溶液試料を蒸発乾回して線源とするため，測定試料調製に数十秒

を要する.この検出効率の低さと線源調製にかかる時間的ロスが， Sgの化学研究の大きな障害と

なってた。

小森さんの研究では、液体シンチレーション検出器のもつ特長(検出効率 100弘、溶液のまま測

定可)に着目し、 ARCAと連動し臼線および自発核分裂片を高効率に検出するための新規オンライ

ン液体シンチレーション検出システムの開発を行った。また、 ARCAを用いて行う Sgの実験系とし

て、 HFおよび HCl溶液からの Aliquat336による抽出クロマトグラフィーに着目し、 Sgの同族元

素である Mo、Wを用い、 Sgに適用できる溶液条件を調べた。

一般に、液体シンチレーション検出器には、エネルギー分解能が悪い、田線と日 γ 線のエネル

ギースベクトルが重なる、クエンチングによる不安定さ、などの課題がありこれまで超重元素の

検出にはほとんど適応されていなかった。本研究では、検出システム開発に先立ち、 α/s弁別の

ために、飛程の違いを利用したマイクロチューブによる全く新しい測定法の開発に成功した。ま

た、強い Bパックグラウンドにもなる核反応副製生物を物理的セバレータで除去することを想定

することで、実際の Sg実験が可能な新しい検出システムを完成させ、具体的な化学系について検

討がなされた。

以上のように、小森有希子さんの研究は、世界で始めて Sg化学に適応可能な検出システムの開発

に成功し、具体的な化学研究についても検討がなされ、実験の実現に大きく近づくことができた。

よって、本論文は博士(理学)の学位論文として充分価値あるものと認、める。


