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研究成果の概要（和文）：分子イオンの振動回転基底状態への冷却が可能な小型冷却線形イオン

トラップを新たに開発した。本装置を用いることにより、約 50 K という低温環境において初め

て Ca+－CaH+混合クーロン結晶の大量生成に成功し、１時間以上の閉じ込め時間を実現した。

以上の結果から、室温で約 2%しか存在しない CaH+の回転基底状態の割合を約 13%にまで高め

ることができた。回転量子数 J = 0~3 までの低回転状態を含めると約 90%の占有率である。一

方、本研究では、CaH+イオンの電子状態間振動回転遷移分光のためのレーザーシステム及び蛍

光検出系の開発も行った。本研究の成果により、並進温度及び振動回転温度が冷却された CaH+

イオンの振動回転遷移分光を行う準備が整ったと言える。

研究成果の概要（英文）：We have developed a compact cryogenic linear ion trap to produce
rovibrationally cold molecular ions embeded in an ion Coulomb crystal. First, the compact cryogenic
linear ion trap with double radiation shields was newly developed and was connected to a 10 K
cryocooler. Then, we performed laser cooling experiments of trapped Ca+ ions. We have successfully
generated Ca+ Coulomb crystals containing more than a few thousands ions under low-temperature
environments of about 50 K. We also succeeded in producing cold CaH+ ions, which are generated by
laser-induced reactions between Ca+*(2P1/2) and H2 molecules. A few thousands of cold CaH+ ions are
maintained over one hour under the low-temperature environments. The results imply that the
population of the rotational ground state (J = 0) of CaH+ is increased to 13%, while the room
temperature population is only 2%. It is noted that in this condition the sum of J = 0-3 population
reaches to 90% and the vibrational ground state is attained (the vibrational constant is about 0.18 eV).
This is an important achievement to perform rovibrational spectroscopy of CaH+.
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１．研究開始当初の背景

近年、基礎物理定数、とりわけ微細構造定

数 と陽子-電子質量比  = mp / me の精密測

定とその時間変化の研究に多くの関心が集

まっている。その主な理由は、基礎物理定数

の時間変化の上限値が、今後構築されるであ

ろう大統一理論のあり方の手がかりとなり

得ることが理由である。また、加速器を駆使

した巨大科学とは対照的な実験手法によっ

て物理学の本質にせまることが可能である
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ことや、測定の過程で得られる様々な情報や

実験技術の重要性が、研究者に多大な関心を

引き起こす理由である。

陽子-電子質量比の実験的検証の試みにつ

いては、多くの実験的提案がなされてきてい

る。特に近年、の時間変化に対して高い感

度をもつ分子イオンに関心が集まっている。

最近情報通信研究機構の梶田らによって

CaH+の振動準位間遷移の超精密振動遷移分

光実験の提案がなされた[M. Kajita et al., J.

Phys. B42, 154022(2009)]。極低温の分子振動

遷移分光によって到達可能な測定精度は、主

としてゼーマン・シュタルク効果に対する感

度によって制限されるが、40CaH+はそれらの

効果による測定周波数の不確定さが非常に

小さく（~10、の時間依存性の検証を行

う上で非常に優れた系を提供することが示

されている。分子イオンの並進温度をミリケ

ルビンオーダーの極低温状態にし、さらに振

動回転基底状態への冷却が達成できる方法

が確立できれば、今後の時間依存性の検証

を行っていくうえで重要な技術的貢献とな

る。一方、振動回転基底状態を様々な分子イ

オンで生成できれば、星間化学の実験的研究、

特に極低温イオン－分子反応の反応速度測

定を行う際の重要な技術的貢献につながる

ものと期待される。

２．研究の目的

本研究の目的は、クーロン結晶化した CaH+

分子イオンを冷却イオントラップ内に長時

間閉じ込めることによって、それらの振動回

転基底状態を生成することである。また、振

動回転基底状態の生成を確認するために、

CaH+ イオンの電子状態間振動回転遷移

11( v = 0, J’’ ) → 21 ( v = 1, J’’ )のレーザー

励起による蛍光観測も目的とした。

３．研究の方法

本研究では目的とする CaH+分子イオンの

振動回転基底状態を生成するために、環境温

度を極低温に冷却できる線形イオントラッ

プを準備する。冷却イオントラップ中で Ca+

クーロン結晶を生成した後、H2ガスを導入し、

レーザー誘起反応 Ca+( 2P1/2) + H2 → CaH+ + H

によってCaH+イオンをCa+クーロン結晶中に

生成する。冷媒である Ca+クーロン結晶によ

り、CaH+イオンの並進運動は十分に冷却され、

やがて結晶化する。イオントラップの周囲は

極低温冷凍機により十分に冷却されている

ため、イオンを長時間トラップし続けること

で周囲との熱平衡状態が実現され、その結果、

CaH+の内部状態の冷却が実現する。振動回転

基底状態の生成を確認するために、CaH+の電

子状態間遷移 11→ 21に相当する半導体レ

ーザー（405 nm）を入射し、電子励起した

CaH+イオンからの 600 nm 付近の蛍光を光電

子増倍管によって検出する。

４．研究成果

（１）小型冷却線形イオントラップの開発

本研究では、まず小型冷却線形イオントラ

ップを開発した。図 1（左）は極低温冷凍機

を含めた装置の全体図、図１（右）が冷却線

形イオントラップ部の拡大図である。製作し

たイオントラップは、ロッド電極（直径5 mm、

長さ 14 mm）とプレート電極から構成されて

いる。イオントラップ周囲を極低温に維持す

るために、冷凍機の第一ステージ（38 K）及

び第二ステージ（10 K）と熱接触させた２重

の放射シールドでイオントラップ全体を囲

む構造とした。

10 K cryocooler

40 mm

second stage (10 K)

first stage (38 K)

double radiation
shields

bandpass filter
(400-655nm)

linear Paul trap

397 & 866 nm lasers

405nm
laser

図 1．実験装置全体図（左）とイオントラッ

プ部の拡大図（右）。

図 2．小型冷却線形イオントラップの写真。

レーザー誘起蛍光の観測窓にはバンドパ

スフィルターが取り付けられており、レーザ

ー入射用アパーチャ（6mm）以外からの放

射による熱流入を極力抑えるように工夫し

てある。図２に実際に製作した冷却イオント

ラップの写真を示す（バンドパスフィルター

及び放射シールドの２つの上蓋を取外した

状態で撮影）。

まず、冷却イオントラップの環境温度測定



を行った。図３に 10 K 冷凍機動作開始直後

からの環境温度の時間変化を示した。温度測

定は、イオントラップのベースプレートに取

り付けられたシリコンダイオードセンサー

を用いて行った。図３に示す通り、70 分後に

環境温度は約 50 Kに達した。目標とした 10 K

には及ばなかったものの、室温では約 2%し

か存在しない CaH+の回転基底状態の割合を

約 13%にまで高めることが可能な環境温度

である。また、回転量子数 J = 0~3 までの低

回転状態を含めると約 90%の占有率を実現

できる。
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図 3．冷凍機動作直後から測定したイオント

ラップ環境温度の時間変化。

（２）冷却イオントラップにおける Ca+クー

ロン結晶の生成とイオン温度測定

新たに開発した小型冷却イオントラップ

の動作確認を行うため、10 K 冷凍機を動作さ

せた状態で Ca+のクーロン結晶生成実験を行

った。極低温冷凍機の動作によって生じる微

小振動がイオントラップへ伝わるため、Ca+

クーロン結晶の観測への悪影響が懸念され

たが、結果として振動の影響は殆ど無視でき

ることが確認された。図 4 は環境温度 50K に

おいてイオントラップ中で生成された Ca+ク

ーロン結晶の蛍光を冷却 CCD カメラで撮影

した画像である。結晶の内部構造が見えてい

ることから、セキュラー温度は 10 mK 程度で

あると見積もられる[K. Okada et al., Phys. Rev.

A81, 013420 (2010)]。

図 4．Ca+クーロン結晶の蛍光画像。イオン数

は 5×103程度と見積もられる。
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図 5．レーザー冷却された Ca+の蛍光スペク

トル。UV レーザーの相対周波数約 280 MHz

付近にイオンのクーロン結晶化に伴う特徴

的なディップがみられる。

イオンのマイクロモーションを含めた温度

を見積もるため、図 5 に示すような Ca+レー

ザー誘起蛍光の周波数スペクトルを測定し

た。397 nm レーザー周波数を共鳴周波数に向

かって掃引するとレーザー誘起蛍光の上昇

がみられる。このとき、280 MHz 付近にクー

ロン結晶の生成に伴う特徴的なディップが

みられることがわかる。このディップ後の蛍

光スペクトルに自然幅（約 11 MHz）を仮定

したフォークト関数を最小二乗フィットす

ることで、ドップラー幅として約 37 MHz

(HWHM)を得た。その結果、マイクロモーシ

ョンに伴う温度は約 0.75 K と見積もられた。

以上の結果から、今回開発した小型冷却イオ

ントラップにおいても数千個以上の十分な

イオン数を含む Ca+クーロン結晶の生成が可

能なことを確認することができた。

（３）冷却イオントラップにおける Ca+－

CaH+混合クーロン結晶の生成と CaH+イオン

の内部状態冷却

上述（２）の方法により冷却イオントラッ

プ内に数千個程度の Ca+クーロン結晶を生成

した後、レーザー誘起反応 Ca+*(2P1/2) + H2 → 

CaH+ + H を利用して Ca+－CaH+混合クーロ

ン結晶を生成した。

図 6 には CaH+生成過程において撮影され

た一連の Ca+クーロン結晶の蛍光画像を示し

た。反応時間とともに、クーロン結晶の上部

が削り取られ、非対称な形状になっているこ

とが分かる。これは、図７に示したように Ca+

クーロン結晶の上部にレーザー誘起反応に

よって生成された CaH+が存在するためであ

る[N. Kimura, K. Okada et al., Phys. Rev. A83,

033422 (2011)]。クーロン結晶の半分以上が暗

部となっていることから、少なくとも千個程

度の CaH+が共同冷却されて存在していると



推定できる。なお、低温環境下における CaH+

の大量生成はこれまで報告はなく、本研究に

おいて初めて行われたことを付記しておく。

1.2 mm

0 s, T = 50K

600 s

1200 s

2000 s

Ts < 10 mK

図 6．レーザー誘起反応による CaH+の生成過

程で撮影された一連の Ca+クーロン結晶の蛍

光画像。Ca+*(2P1/2)と H2 との反応時間を画像

中に示した。環境温度は 50 K である。反応

時間 0 s におけるイオンの永年振動温度は 10

mK 以下と見積もられる。

（４）振動回転基底状態 CaH+の電子状態間

遷移励起による蛍光観測の試み

本研究では、CaH+イオンの電子状態間遷移

11( v = 0, J’’ ) → 21 ( v = 1, J’ )分光のための

レーザーシステム及び蛍光検出系の開発を

完了させた。レーザーは光帰還型半導体レー

ザー（中心波長 405 nm, 線幅約 1 MHz）を用

いた。レーザーの発振波長はリトロー配置さ

れたグレーティング角度を微調することで

変化させた。

1.2 mm

2000 s CaH+

図 7．Ca+-CaH+混合クーロン結晶の蛍光画像。

結晶上部に CaH+イオンが数千個程度共同冷

却され、存在している。

397nm & 866nm
lasers (Ca+ cooling)

405nm laser
(spectroscopy)

cooled CCD
light guide

homemade attachment

vacuum chamber

397nm fluorescence

Cooled CCD camera

telecentric
lens system

half mirror

ion trap chamber
fluorescence

IR cut filter

interference filter
(600 ±10 nm)

light guide

図 8．実験装置全体（上）と蛍光検出系（下）

の写真。

図 8に実験装置全体及び蛍光検出系の写真

を示す。レーザー誘起反応により生成し、振

動回転状態が冷却された CaH+に 405 nm レー

ザーを照射して 11→ 21遷移を励起し、理論

的に予測されている 600nm 付近の蛍光発光

を観測する[M. Abe et al., J. Phys. B43, 245102

(2010)]。蛍光検出系のテレセントリックレン

ズ系の内部にはハーフミラーが取り付けら

れている。ミラーを透過した蛍光は冷却 CCD

カメラに集光され、Ca+クーロン結晶の蛍光

画像として観測される。もう一方の蛍光は干

渉フィルターに透過させて CaH+からの 600

nm 蛍光のみを取出し、ライトガイドにより

光電子増倍管（PMT）に導かれ、フォトンカ

ウンティングモードで観測される。実験では

分光用レーザーを波長計でモニターしなが

ら 600 nm 蛍光信号の強度をマルチチャンネ

ルスケーラによって観測した。

図 9 に測定結果の一例を示す。分光用レー

ザーの波長を = 405.066 nm にセットし、時

刻 t = 0 s に CaH+イオンにレーザーを照射し

た。このとき、PMT 信号はバックグランドと

同様の値を示した。約 290 s のところで波長

を = 405.082 nm に変化させたところ、一時

的な蛍光の上昇が観測された。しばらくする

と、強度はバックグラウンドよりもやや高い

値で落ち着いた。そのあと、約 390 s に分光

用レーザーを止めると PMT 信号はバックグ



ラウンドに戻る。約 460－590 s の間に再び 

= 405.083 nm のレーザーを入射すると PMT

信号が増加する様子が観測された。一方、730

s 付近で = 404.744 nm のレーザーを入射し

た場合は殆ど信号の増加が見られなかった。
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図 9．冷却された CaH+イオンからの 600 nm

蛍光強度の時間スペクトル。

本研究において CaH+からのものと思われ

る蛍光信号を観測したが、確実に CaH+からの

蛍光信号であることを示すためには、より高

い信号強度のもとでレーザー周波数を掃引

し、600 nm 蛍光の周波数スペクトルを測定す

る必要がある。PMT 信号の S/N 比をあげるた

めには以下の改善が必要と考えられる。すな

わち、①現在よりも低温の環境に CaH+をトラ

ップし、回転基底状態の占有率を増加させる、

②蛍光検出系の改善、である。①を実現する

ために、イオントラップの配線を、より細く

（ 0.5 mm程度）熱伝導率の低い材質(SUS)

へ変更し、さらにレーザー入射用アパーチャ

（6 mm）に放射流入阻止用の光学フィルタ

ーを設置することを予定している。以上の対

策により、イオントラップの環境温度として、

20 K 程度までの冷却を達成させる。一方、②

についてはレンズ系で用いられているハー

フミラーの代わりに、397 nm で高透過率、600

nm 付近で高反射率をもつダイクロイックミ

ラーを使用することで改善できる。また、レ

ーザー光の散乱によるバックグラウンド低

減のため、イオントラップへのレーザー入・

出射前後に多段スリットを設けることも検

討している。

（５）まとめ

本研究では新たに小型冷却線形イオント

ラップを開発し、低温環境における CaH+の生

成に成功した。また、冷却された CaH+イオン

のレーザー分光測定系を完成させ、実際に実

験を行った。本研究で用いた手法によって、

並進温度と振動回転温度が冷却された大量

の CaH+の生成が可能となり、それらの電子状

態間振動回転遷移分光を行う準備が整った。
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