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研究成果の概要：基底状態にあるアルカリ土類金属原子を短レーザーパルスによって複数の超

微細準位にコヒーレントに励起すると，核スピン偏極が I=1/2 の核種については最大 89%，

I=3/2 の核種については最大 76%にまで数ナノ秒の時間スケールで変動することを理論的に示

した。これは，超高速核スピン偏極が理論的に可能であることを示すものであり，寿命の短い

不安定核種へも原理的に応用できると言う点で原子核物理学の研究に大きく寄与する。 
  また，核スピン偏極の実験実証に先んじて，超高速電子スピン偏極を世界で初めて実験的

に観測した。得られた結果は我々の ab-initio 理論計算の結果と良く一致した。 
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１．研究開始当初の背景 
核スピンが高偏極した原子・イオンは，基礎
から応用まで非常に幅広い用途が考えられ
るため，極めて有用性の高いことは既によく
知られている。 最も基礎的な応用としては，
例えば，原子核物理実験での利用が挙げられ
る。 これは，核スピンが偏極した原子・イ
オンを高エネルギーに加速し，原子核衝突さ
せることにより，無偏極原子核の衝突に比し，
核の状態についてより詳しい知見を得よう
とするものである。 陽子や重陽子について

は，有効な核スピン偏極法も確立され，高い
偏極度が既に得られている。 その他，Li な
ど，ごく一部の核種については，連続発振狭
帯域レーザーによる光ポンピングを応用し，
核スピンを偏極させることができる。 しか
し，他のほとんどの核種，特に不安定核種に
ついては，効率のよい核スピン偏極法は未だ
確立されておらず，甚だ効率の悪い原子核衝
突実験にならざるを得ない。 

また，核スピン偏極原子の非常に実用的
な応用としては，医療用に使われる核磁気共



鳴画像（MRI）計測への利用が挙げられる。 
医療用 MRI への利用という意味では，Cや Xe
が重要な核種であるが，残念ながらこれらの
原子の核スピンを効率よく高偏極させる方
法は未だ確立されていない。 希ガス核種に
対して現在主流となっているのは，『間接的』
に希ガス原子の核スピンを偏極させる手法
である。 具体的には，アルカリ金属原子の
遷移波長に共鳴する波長を持った円偏光レ
ーザーを気体状態のアルカリ金属原子(Rb)
と希ガス(Xe)の混合気体に照射し，アルカリ
金属原子に誘起された電子スピン偏極を衝
突（スピン交換相互作用）によって希ガスの
核スピン偏極へ移行させる。 核スピン偏極
した He や Xe などの希ガスは，緩和時間が非
常に長いため取り扱いも容易で，MRI による
肺や胃などの医療診断感度向上に非常に役
立っているものの，このような『間接的』核
スピン偏極法では高偏極を得ることは難し
い。 更なる感度向上には，やはり，より効
率のよい核スピン偏極法の確立が望まれる。 
 
２．研究の目的 
本研究では，これまでのスピン偏極に関する
一連の研究で我々が得た理論的および実験
的知見に基づき，高強度の超短パルスレーザ
ーを用いた新奇な『直接的』核スピン偏極法
の開発を行う。手順としては，(1)超短パル
スレーザーによる光電子/光イオンのスピン
偏極，(2)超短パルスレーザーと dressing 
laser の併用による光電子/光イオンのスピ
ン偏極，そして(2)の延長として，(3)加速さ
れていない原子に対する核スピン偏極，最後
に，(4)加速ビームを用いた核スピン偏極，
と年度毎に順を追って理論と実験を比較し
つつ研究を進める 
 
３．研究の方法 
まず理論モデルを提案し，それを実験で実証
するという形で理論と実験の両面から研究
を進めた。 

理論モデルについては，基底状態にある
アルカリ土類金属原子を円偏光した短レー
ザーパルス（ポンプパルスと呼ぶ）によって
複数の微細準位（超微細準位）へコヒーレン
トに励起し，しかるべき時間遅延の後，第 2
の短レーザーパルス（プローブパルスと呼
ぶ）によってイオン化するというスキームを
考案した。このスキームでは，価電子（核）
のスピン偏極は以下に述べるような 2段階の
プロセスによって引き起こされる。すなわち，
まず第１段階として，円偏光ポンプパルスを
原子が吸収することによって光子の角運動
量が電子の軌道角運動量へ移行する。この段
階ではスピン偏極は生じていない。第２段階
として，軌道角運動量の偏極がスピン軌道相
互作用（超微細相互作用）によって価電子

（核）のスピン角運動量の偏極へと移行し，
電子（核）スピン偏極が発生する。この説明
から明らかなように，ポンプパルスで励起し
た「直後」はスピン偏極は生じていない。時
間遅延をおくことにより時間遅延の関数と
して原子内部に価電子（核）のスピン偏極が
生じる。 
  理論に関しては，電子スピン偏極，核ス
ピン偏極の両方とも我々が考案したモデル
によって実現できるという事が分かったが，
実験についてはまず，価電子のスピン偏極の
実験実証から始めることとした。ターゲット
原子には Sr を選び，ナノ秒の色素レーザー
とフェムト秒の２色レーザーを組み合わせ，
Sr を光イオン化した。生成した Sr イオンは
我々の理論によればスピン偏極しているは
ずであり，Sr イオンのスピン偏極度をさらに
別のナノ秒色素レーザーによって光学的に
検出した。 
 
４．研究成果 
研究を進めるに際してはまず理論研究を先
行させ，実験的に実現できそうな目処が立っ
た時点で実証実験を開始するという形を取
った。すなわち，本研究は研究申請時点で既
に終了していた超高速電子スピン偏極の提
案および理論解析結果を受けて，超高速核ス
ピン偏極の提案と理論解析，および超高速電
子スピン偏極の実証実験を進めた。 
 
4.1. 超高速核スピン偏極の提案と理論解析 
電子スピン偏極と同様，核スピン偏極を実現
するにも，動的な方法を用いることができる。
この両者の大きな相違は，電子スピン偏極に
ついてはスピン軌道相互作用を有効利用す
るのに対し，核スピン偏極については超微細
相互作用を有効利用するという点にある。 
しかしながら，超微細構造のエネルギー間隔
からもわかるように，超微細相互作用はスピ
ン軌道相互作用に比べ格段に弱い。これはつ
まり，照射レーザー光子の持つ角運動量を光
吸収によって電子の軌道各運動量成分に移
行し，それをさらに超微細相互作用を介して
核スピンに移行させるには通常極めて長い
時間（マイクロ秒∼ミリ秒）を要することを
意味する。ところが励起状態の寿命は中性原
子の場合，大抵は数ナノ秒から数 10 ナノ秒
のオーダーであり，超微細相互作用によって
核スピン偏極が実現する前に励起原子は脱
励起してしまうという根本的な問題に直面
する。この問題は，適当な励起状態を用いる
ことによって回避できる。つまり，アルカリ
土類金属原子の場合には，超微細相互作用を
起こさせる励起状態としては１重項のかわ
りにまず３重項を用いることがよい。という
のは，３重項は２つの価電子のスピンの向き
が同じであるために空間的に近づくことが



でき，その結果として価電子は核により近い
ところに存在することができるので，同電子
配置の１重項に比べ超微細相互作用が数倍
強くなる傾向があるからである。また，アル
カリ土類金属原子の第１励起状態は３重項
であるため，１重項の基底状態への遷移はス
ピン禁制であることから非常に長い寿命を
持つと言うことも好都合である。そこで，Mg
およびCa原子について異なる核スピン値
I=1/2，3/2 を持つ種々の同位体を考え，核ス
ピン偏極の時間変化を理論的に評価した。例
として27Mg (I=1/2)の結果を図 1 に，37Ca 
(I=3/2)の結果を図 2 に示す。それぞれの図
で上段はスピン偏極度の時間変化を，下段は
異なる核スピンの射影成分(I=1/2 の場合に
はMI=±1/2，I=3/2 の場合にはMI=±1/2，±
3/2)の向きを持つ励起原子の占有密度（相対
値）の時間変化を表している。この結果から，
核スピンについても励起準位を適当に選び
さえすればナノ秒の時間スケールで励起原
子が脱励起するより十分早く超高速核スピ
ン偏極を誘起できることが分かった。 

 

図１．27Mg(I=1/2) 3s2⎯3s3p 3P1系について(a)
核スピン偏極度と(b)異なる核スピンの向きを
持つ励起原子の占有密度（相対値）の時間変化．
(b)で赤線はMI=1/2，緑破線はMI=-1/2 の占有密
度を表す． 
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4.2. 超高速電子スピン偏極の実験実証 
上述の超高速核スピン偏極に関する理論研
究と平行し，超高速電子スピン偏極の実証実
験を進めた。実験配置図およびイオン化スキ
ームを図 3(d)および(a) に示す。レーザーア
ブレーションによって発生した真空チェン
バー内のSr原子ガスは689 nmの円偏光ナノ秒
光パルスによって 5s5p 3P1 (MJ = +1)に励起
される。この励起後，我々は２色のフェムト
秒光パルスを使ってポンプープローブ実験
を行った：まず，波長 794 nm，エネルギー約
1 mJ/パルス，時間幅 150 fsの光パルス（縦
偏光）は非線形光学結晶(BBO) によって第 2
高調波 397 nmの光パルスを発生する。この
397 nm光は横偏光であるため，λ/2 波長板に
よって 794 nmと同じ縦偏光にする。その後，
この２色フェムト秒パルスはdelay lineによ
ってパルス間の時間遅延をフェムト秒の時
間オーダーで制御され，397 nm，794 nmのパ
ルスの順に励起状態にあるSr 5s5p 3P1原子ガ
スへと照射され，さらなる励起およびイオン
化が起こる。これら一連の光パルスのタイミ
ングチャートを図 3(c)に示す。我々の理論に
よると，生成するSrイオンのスピン偏極度は
時間遅延の関数として変化するはずである。
生成イオンのスピンを検出するため，図 3(b)
に示すように生成したSrイオン421 nmの円偏
光ナノ秒光パルスを照射する。すると，イオ
ン検出レーザーが右（左）円偏光である時に
観測される 5p1/2から 5s1/2へのレーザー誘起
蛍光強度IRCP(ILCP)からスピン偏極度Pは
P=[ILCP-IRCP]/[ILCP-IRCP]として決定できる。本
実験ではIRCPとILCPをポンプパルスとプローブ
パルスの時間遅延の関数として 0-12psまで
測定し，それらのデータからスピン偏極度P
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図 2．37Ca(I=3/2) 4s2⎯4s4p 3P1系について(a)
核スピン偏極度と(b)異なる核スピンの向き
を持つ励起原子の占有密度（相対値）の時間
変化．(b)で黒線はMI=3/2，赤破線はMI=1/2，
緑破線はMI=-1/2，青一点鎖線はMI=-3/2 の占
有密度を表す． 

図3. 超高速電子スピン偏極の実証実験に用い
た(a)レベルスキーム，(b)生成 Sr イオンのス
ピン偏極検出法，(c)パルスタイミングチャー
ト，(d)実験配置． 
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を評価した。 実験結果を図 4(a)-(c)の丸印
で示す。予想通りスピン偏極度は大きく変化
し，その変動周期は 6.7 psであった。これは
コヒーレントに励起した 5s6d 3D1と

3D2のエネ
ルギー間隔の逆数に正確に一致しており，時
間依存スピン偏極がスピン軌道相互作用に
由来していることを示している。 

次に理論との整合性を見るため，ab 
initio の理論計算を行った。計算には少数準
位系の時間依存シュレーディンガー方程式
を用い，また，イオン化（束縛状態から連続
状態への遷移）についてスピンの向きも考慮
して必要な式の導出を行った。また，計算に
必要な種々の遷移双極子モーメントは
B-spline を展開関数として用いた原子構造
計算から得た。計算結果を図 4に実線で示す。
実験結果との整合性が非常によいことがわ
かる。 
  本研究では世界で初めて超高速スピン
偏極を実験実証した。核スピン偏極について
も超高速核スピン偏極を実現するための新
しいスキームを理論的に提案することがで
きたが，実験実証まで行うことは時間の都合
上できなかった。本研究が終了した現在は，
この研究をさらに発展させ，超高速核スピン
偏極を実験実証することを目指している。 
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