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Abstract 　　　　　　　　　　 低質量分解片イオ ン （cオ＠ ； 1 − 3））生成が支配

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　的にな る結果を観測 して い る13］。こ の時、電子捕

　高エ ネル ギー電子 ・重イオ ン 衝突によ っ て誘起　獲断面積は 4．4± 1．8xlO −’i4cm2
と C60の 幾何学的

され た C ・・クラス ター
の 電離 ・蠏 片イオ ン の入

断面積 （3．85…
一・・

c皿
・
）より大きく、電子嫐 の

射粒子依存 （ZidePendence）お よび エ ネル ギー依　衝突径数は C60の半径 3．SA よ りはるかに大きい 衝

存の測定 を行 っ た 。 入射粒子 は・電子 （≦5keV）・ 突径数 （12A ）で起こ っ て い る 。

重 イ オ ン （H ＋
（0・2−2・5MeV ）・C5＋

（15・6MeV ）・　 低エ ネル ギ
ー

衝突にお ける電廱 ・分解過程で

06 ＋・7＋ （20・4MeV ）・ Si2＋ （O・94・OMev ））を 用 い 　は 、
　C60の 電子状態が基底状態 の ままイ オ ン 化す

た。H ＋入 射で は C討
’2＋

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 C孟
＋
（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 C60分解過程にお け

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 内殻電離など衝突経数の 小 さい

る分解片イオ ン の 質量相関を同時測定法 によ り調　非弾性衝突 （deep−inelastic　collision ）が起 こ る。 高

べ た 。　　　　　　　　　　　　　　　　　 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 （c ．
＋
（q ≧ 3）で

1　序論　　　　　　　　　　　もmUitifr ・gm ・nt ・ti・・ 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

　近年、原子 ・分子 と固体の 中間的原子数奪有す

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
ー

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。 C60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誌、C罸の観測等がされ て

い る ［1，
2｝。X汽旬 ch 　et 　al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

嚀
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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 muitifragme 皿tationの みが起こ ると考えら

れ る e

　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 ＋ による C60電離断面積測 定

・ Ck＋
（n ≦ 12）分解片イオ ン 弓鍍 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 ロ、○は single 、

double　plasm。n 励起断面積の 理論値、△ 、▽ 、◇

は C謎、C38、　c討の 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 100μ5 の パ ル

ス 電圧によ りchopping され 、450−500°

（フに加熱 し

た C60蒸気 と 90°

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 加速器 （H＋、Si2＋）及び 理化学研究所線形加速

器 ．（重イオ ン リニ ア ッ ク）（C5＋ 、06＋・7＋
）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 90° 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

射粒子 の終電荷 と生 成イオ ン の 同時 測定を行い

mUlti ．hit　mode で計測 した。　q 価イオ ン の 全加速

エ ネル ギ
ー

は 4．6（1−4．9qkeV で 、4．9keV で の MCP

検出効率は C甜、C討イオ ン に 対し 36％、81％で

あ る［3】。標的密度は Abrefah　et 　Ctlの 蒸気圧デー

タを用い 、450° 0 に お ける衝突領域で の密度は約

7．33xlO9 （個／c 皿
3
）で ある 國。チェ ン バ ー真空

度は 3．OxlO 『7Torr
、ビーム は 2D −slit．で 2x2  

2

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 ＋O．2−2．OMeV に よる C紬
一3＋ ）

の 電離

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あ、　C謎、

C討の電離断面積の 最大値を与えるエ ネル ギーは

それぞれ O．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 傾向で あ る 。 Dilnser　et　alの O．1−lkeV

電芋照射による Cooの電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］。 LeBtun　at　al

は 40（L625MeV の Xe18＋ に お け る Cあの 電離断面

積の 測定を行い
、

血 91e　plas皿 o 且 励起 に よる理論

計算と比較 しよい
一

致を得て い る 同。

　我 々 は 0認の 生成機構と して deuble　plasmon

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 plasm 。 n 励起断面積は

a ・pt
− ・・f。

°°
伽 ・（b）・・ xp ・［

− AT（・）］

の ・
一 嘱

D °

…
（N （b
　　2

）L2　・xp ［
一・ （・）】

（1）

（2）

　と表 され る 。 式 （1）、 （2）は それ ぞ れ、single 、

double 　plasmo皿 励起断 面積で 、励 起確率 とし

で検出 しTAC で 計測する ． 荷酸 灘 〒突で 1圦
て N （b）の P ・kS・・ 分布 を嘩 して ”’ る ・ N （b）は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 plasmon の 励起数で 次式で表 され る ［6］。

N （b）一

ノ£
eed

正ヲ望ユ
2

鴦
4

歩

　　・ （孕）
2

［略 （7
’

）・畷孕）］（・）

こ こ で 、ZF、　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 、1〈o、1〈1は Bessel

関数で ある 。 f（E）は C60の osc 田 ator 　stre ロgth　dis−

tribution で次式 で 与 え られ る ［7］。
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図 2： c討／c討の電離断面積比 ．ロ は 理 論値、○　図 3： Si2＋に よる cオの 強度比 ．

は実験値を示す　　　　　　　　　　　　　　 ○（2、OMeV ）、 △ （4．OMeV ）

口（0．8MeV ）、

　　　f（E ）一驫 ・ ・ ［
一（E

云1
°

判
こ こ で 、 σ＝1〔levである 。

　　増加す るに つ れ多重分解が顕著になっ て い る こ、と

（4） 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 。

　図 2の 口、○は H ＋
の single 、　 double　 plasmon

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 O．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’

s　criteri 。 n か ら考察する と、

同速度で の single 　plasmon の 励起確率 Pi　（b） ＝

AT（b）excp ［
− N （b）］の 最大値を与 える衝突径数b は、

d。・bl・ p1− ・ の P2（b）＝ 準 卿 1− N φ）】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 。

3．2
』
MUItifragmentation の 入射粒子 ・

　　　エ ネル ギー依存性

3．3　荷電変換衝 突

　高速荷電粒子によるC60の mUltiflragrnentation

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、Z1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 mUltifragrnentation は 、　C60を　性 が よ い 、 すなわち、　ct とコ イ ン シデン ス する

高電離状態にするよ りむしろ高励起状態する過程　相手 は C芽、Cま、　Cオ等の イオ ン であ り、　c甘とコ

が重要な役割を演じ る。　　　　　　　　　　　 イ ン シデン ス する相手は Cぎ、C‘、　Cも等の質量

　図 3は 0．8−4．OMev 　si2＋ 入射で の 分解片イオ ン　の 大 きい 分解片イオ ン であ る。
こ の 様な分解片イ

の ct に対す る強度比 を示す。 入 射エ ネル ギ
ー

が　オ ン の 質量相関の 研 究は evaporati 。n による C2、

　 C5＋
、 06＋・7＋ 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 。 m111ti一丘t　TAC を用 い た C5＋ の 1電子捕

獲 ・損失過程で は multi 丘agmentation の みが起こ

り、C60の 電離イオ ン は観測されなか っ te また、

06 ＋・7＋ の 1電子捕獲 ・損失過程で も同様な結果が

得 られて い る。

図4 は 06＋ ・7＋ による彡懈 片イオ ン の 弖鍍 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電子捕獲過程より、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

子捕獲と電子損失断面積は同程度の寄与して 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
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図 4： 06＋ ・
7＋ 荷電変換衝突に よる C霊の 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
ーイオン 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 。
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4　 ま とめ

　高エ ネル ギー重イオ ン による Ceo電離断面積に

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、

荷電変換による分解機構 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 分解機構

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 るロ クラス ター分解で 重要 なevaporation 、

mUltiftagrnentation 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 観測 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 同時測定等

の 研究は非常に重要と思われ る 。
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