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研究成果の概要（和文）：イッテルビウムの二原子分子(Yb2)について調べるために、高温のYb蒸気を用いたレ
ーザー分光を行い、光会合（基底状態の原子対が光励起によって励起状態の分子になること）とそれに伴う前期
解離が起きていることを確認した。蛍光の時間分布などから、前期解離によって解離した原子の状態を決定する
ことができた。この解離プロセスの判明により、従来うまく説明できていなかった極低温Yb原子の光会合分光の
線幅の振る舞いが、説明できるようになった。また、バッファーガス冷却法に基づく分子分光法を確立するた
め、PbOをサンプルとしたレーザー分光研究も進めた。

研究成果の概要（英文）：To investigate Yb2 molecules, we performed laser spectroscopy for hot Yb 
vapors, and found that photoassociation followed by predissociation occurred. The predissociation 
process was identified from a time profile of fluorescence, and this process can explain well a 
behavior of photoassociation linewidth previously observed for a ultracold Yb atoms. To establish a 
molecular spectroscopy method based on buffer-gas cooling, we also performed laser spectroscopy of 
PbO. 

研究分野： 原子分子物理学

キーワード： 分子分光　イッテルビウム　光会合　前期解離　バッファーガス冷却
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研究成果の学術的意義や社会的意義
イッテルビウム原子（Yb）はレーザー冷却法に基づく量子シミュレータや原子時計などに利用されており、その
二原子分子を理解することは、原子の衝突特性などの理解につながる。本研究を通じて、Ybの1S0-1P1遷移近傍
の分子状態の解離ダイナミクスについて、特に理解が深まった。また、PbOの分光研究を通じて、バッファーガ
ス冷却法による分子分光の特徴や優位性などの理解が深まった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
レーザー冷却法による極低温原子気体の研究は、その優れた操作性と可視性などにより、精密

測定や量子多体系の研究に用いられ、加速度的に発展している。特に Yb や Sr などのアルカリ土
類（様）原子を用いた研究では日本が世界をリードしており、宇宙年齢と比べて１秒も狂わない
精度の次世代原子時計や、光定在波（光格子）に捕捉された原子系で固体物性をシミュレートす
る量子シミュレータへと応用されている。アルカリ土類原子の特長は、時計遷移と呼ばれる非常
に線幅の狭い電子遷移を持っていることであり、これが原子時計や凝縮系物性の分光学的調査
などの応用を可能にしている。さらには光会合（photoassociation、図１）で得られる二原子分
子の状態などの様々な状態も利用して、多様な研究が行われている。 
 その一方で、特に Yb に関しては、原子間ポテンシャル曲線などの分子状態の情報が非常に乏
しい状況である。これは、Yb2の電子基底状態の束縛エネルギ
ーが小さく、分子ビームの生成が難しいことや、重くて同位
体が多いため振動回転構造が分解しにくいなどの理由で、実
験面で敬遠されてきたことと、電子数が多く第一原理計算が
困難で、理論的にも難しい系であるためである。実際に、榎
本（代表者）らが中心に行ってきた極低温 Yb 原子の光会合分
光という、特殊な手法による分光実験だけが行われていて、
それが理論計算を牽引しているという珍しい状況にある。光
会合分光だけでは解離極限付近の情報しか得られないため、
原子衝突の詳細がわからず、深い振動状態（例えば振動基底
状態）の分子も利用できないといった面で、極低温 Yb 原子
を用いた量子シミュレータ研究の障害になっている。 
 
 
２．研究の目的 
本研究では、一般的な分光法（図１）でイッテルビウムの二原子分子（Yb2）の可視領域の電子

遷移分光を行い、原子間ポテンシャルなどの分子状態の特性を調べ、冷却 Yb 原子の研究に有用
な知見を提供する。分子線オーブンで得られる高温 Yb2分子や、レーザーアブレーション法とヘ
リウムバッファーガス冷却法で得られる低温 Yb2分子を用いる２種類の手法で、パルスレーザー
及び連続発振レーザーによる電子遷移分光を行い、電子基底状態及び可視領域の電子励起状態
の振動回転準位や遷移強度を調べる。また、第一原理計算による電子状態の計算も進め、実験結
果との比較を通じて重原子分子の計算方法の確立に寄与する。これらの実験・理論研究により電
子状態の性質や状態間の相互作用を定量的に解明し、極低温 Yb 原子を用いた研究において効率
的に利用できる分子状態の提案や、準安定状態原子の非弾性衝突断面積などの理論計算を行う。 
 
 
３．研究の方法 
Yb は 400℃程度に加熱することで原子線が得

られ、さらに 100℃ほど加熱することで原子に
混ざって Yb2 分子も得られると期待できる。本
研究ではまず、ステンレス製のるつぼに Yb金属
片を入れてシースヒーターで加熱し、直径 1 mm
の穴から真空中に Yb 蒸気のビームを噴出させ
た。蒸気ビームにパルス色素レーザーを照射し、
その蛍光を分光器を通して波長分解し、光電子
増倍管で検出した（図２(a,b)）。 
 励起レーザーの波長として、395～450 nm、
580～640 nmの範囲を調べたところ、原子の 1S0-
1P1遷移(399 nm)の付近に、幅の広い連続的な励
起スペクトルが観測された（図３）。この励起ス
ペクトルについて集中的に調べ、その起源について、蛍光の時間分布などから同定していった。 
 その後、るつぼを改造して、希ガスなどの不活性ガスに Yb 蒸気を巻き込ませて、超音速ジェ
ットの要領で、ある程度の冷えた Yb2分子を得ることを試したが、ガスラインに溶融金属が詰ま
る等のトラブルが多く、あまり良い結果は得られなかった。そのため、図２(c)で示すような、
レーザーアブレーション法とヘリウムバッファーガス冷却法による低温 Yb2 分子の生成を行う
ため、その装置の立ち上げを進めている。こちらは次年度以降も研究を継続して行っていく。ま
た、ヘリウムバッファーガス冷却法によるレーザー分光法の確立のため、別の既存のバッファー
ガス冷却式の分光システムを用いて、PbO 分子の高精度レーザー分光も進めた。 
 

図１：２原子分子の分光法 

図２：(a)分光装置概略。(b)分子線オーブン。 
(c)バッファーガス冷却。  



４．研究成果 
(1) 高温 Yb 蒸気の光会合： 
 図３は Yb 蒸気の励起スペクトルである。
鋭い原子の共鳴線（1S0-1P1及び Rydberg 状態
への２光子遷移）に加え、高温(760 K)の場
合では、1S0-1P1遷移の長波長側に幅広いスペ
クトル成分があることがわかる。この励起ス
ペクトルは 556 nm（原子の 1S0-3P1遷移に相
当、図４）の蛍光を観測した際のものであり、
単なる Yb原子の 1S0-1P1遷移励起の裾という
のでは説明がつかず、分子の状態が関連して
いる。 
 鋭い原子の共鳴線と、この幅広いスペクト
ル成分について、るつぼの温度に対する依存
性を調べたところ、幅広い成分の方が温度上
昇とともに急激に増加していた。このことに
加え、るつぼのノズルからの距離についての
依存性から、幅広い成分の強度は観測地点
での原子密度の２乗に比例していることが
わかり、光会合によって Yb2分子が生成して
いることがわかった。つまり、1S0 状態にあ
る原子対が、パルスレーザー照射で 1S0-1P1

遷移に漸近する A0u
+の分子状態に遷移し、そ

の後の緩和プロセスによって 3P1状態の原子
が生成されているのである（図４）。 
 緩和プロセスについては、蛍光の時間分
布から、図５のような前期解離（pre-
dissociation、ポテンシャル交差などによ
り束縛性の電子状態から解離性の電子状態
に移ること）を含むプロセスであることが
わかった。各状態からの自然放出レート
,2,は既知であり、蛍光の時間分布はこれ
らを用いたレート方程式の解でうまく説明
でき、A0u

+の分子状態からの前期解離の行先
は 1S0+3D2状態であることが判明した。 
 このように前期解離プロセスが判明した
ことで、過去の極低温 Yb原子の光会合分光
で見られていた、共鳴線幅の急激な変化も
うまく説明できることがわかった（図６）。
本研究より前までは、A0u

+分子状態の前期解
離は核間距離が短いところ（図５の点線部）
で起こっているという説が有力であった
が、その場合、期待される共鳴線幅の増加
は、1S0-1P1 遷移からの離調 Eに概ね比例す
ることが予測され、観測されていた振る舞
いとは合わなかった。これに対し、本研究で
判明した 1S0+3D2 状態への解離は核間距離が
かなり長いところ（約 11Åにあるポテンシ
ャル交差）で起こることになり、この場合は
離調に対して図６のように線幅は振動する
ように変化することが理論的に導かれ、観
測された線幅の急激な増大を再現してい
る。 
 この他、光会合の励起スペクトルを計算
し、観測された励起スペクトルを良く再現
することができた。高温での実験なので、角
運動量量子数Jが 300程度までの部分波が、
スペクトルに寄与することになる。また、漏
れ出し原子線の熱的な速度分布から、同じ
方向に飛んでいく原子対の相対速度の分布
を導出して、励起スペクトルを計算する必
要がある。 
 

図３：高温 Yb 蒸気の励起スペクトル。 

図４：(a) Yb2 の各電子状態のポテンシャル曲線。
(b) Yb 原子のエネルギー準位。 

図５：光会合に伴う緩和プロセスの概念図。 

図６：極低温 Yb原子の光会合の共鳴線幅（黒丸）
と、モデルポテンシャルによる計算（赤線）。 



(2) 低温 PbO 分子の高精度レーザー分光： 
低温ヘリウムガス中において、パルスレーザ
ー照射による固体 PbO のアブレーションに
より PbO 分子を生成し、400-450 nm の範囲
でX0+状態からA0+,C0+状態への遷移について
レーザー分光を行った。既知の原子の共鳴線
によって較正された超低膨張エタロンを周
波数参照とすることで、10 MHz 程度の精度
で PbO の共鳴周波数を決定した。これを基
に、A0+,C0+状態のポテンシャル曲線を精度よ
く決定することができた（図７）。 
 この PbO をサンプルとしたヘリウムバッ
ファーガス冷却の実験から得られた一般的
知見として、回転緩和は十分速いのに対し、
振動緩和は遅く、本研究の例では 1 ms 程度
もかかる、ということである。図８は 77 K
のヘリウムガス中において、レーザーアブ
レーション後の X0+電子基底状態の各振動
状態にある PbO 分子の量を表している。分
子は拡散によって2 ms程度で失われていく
が、振動緩和はその時間と同程度であるこ
とがわかる。 
このことから、低温ヘリウムガス環境を

使うことで、回転状態の分布を狭くするこ
とができながら、振動励起状態からの遷移
もある程度見ることができることがわか
る。このことは、振動・回転間隔の狭い Yb2

のような重い分子の測定を行っていく上
で、非常に有利である。 
 
 
 
 

図７：PbO のポテンシャル曲線。 

図８：電子基底状態の各振動状態の分布の 
時間変化。 
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