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研究成果の概要（和文）：放射性核種の高分解能レーザー共鳴イオン化分光・分析のために、グレーティング型
Ti:Saレーザーを構築し、それを用いたイオン化スキームの探査手法を開発した。また、狭帯域・高繰り返し率
注入同期Ti:Saパルスレーザーを用いて、安定核種（Nb、Ti、Zrなど）の高分解能共鳴イオン化分光を行い、基
本特性を明らかにした。さらに、理化学研究所PALISやユバスキュラ大学などの加速器実験施設における放射性
核種の共鳴イオン化分光への適用性を検討した。

研究成果の概要（英文）：A grating type Ti:Sapphire laser system was developed to investigate highly 
efficient ionization scheme for high resolution resonance ionization spectroscopy of 
short/long-lived radioisotopes and its application to trace analysis. Basic performances such as its
 resolution were evaluated from results in high resolution resonance ionization spectroscopy of 
stable isotopes such as Nb, Ti and Zr using narrow band pulsed Ti:Sapphire laser system. These Ti:
Sapphire laser systems were installed at accelerator research facilities at RIKEN, Japan and the 
University of Jyvaskyla, Finland for future on-line experiments.  

研究分野：量子ビーム計測工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 共 鳴 イ オ ン 化 分 光 法 （ Resonance 

Ionization Spectroscopy：RIS）は、測定対

象である元素の 2つの電子状態間のエネルギ

ー差に相当する波長を持つ光子をレーザー

により照射することで原子を共鳴励起・イオ

ン化する手法であり、極めて高い元素選択性

を有する。RISと質量分析系と組み合わせる

ことで、測定対象核種の半減期・放出放射線

の線種・エネルギーに依存せず、微量分析（検

出限界 106～7atoms）が実現されると期待で

きる（図１参照）。分析対象の存在比が低い

（1%以下）の場合には、核種毎に異なるエネ

ルギー準位における超微細構造を区別する

ために発振線幅の狭いレーザーを用いた高

分解能 RISが必要となり、236U・90Sr・41Ca

極微量分析への応用が示されている。一方、

高分解能 RIS は、難分析 α・β崩壊核種の微

量分析のみならず、加速器にて高エネルギー

安定核ビームにより生成される不安定核種

の電磁モーメント精密分光測定への適用に

注目が集まっており、各地の研究機関がその

開発を競っている。 

高分解能 RISには、従来、狭帯域な連続発

振レーザーが用いられてきたが、エネルギー

準位が極めて複雑な重元素では、多数の準位

を経由した脱励起が起こりえるため、低出

力・連続発振レーザーでは同位体選択性とイ

オン化効率の両立が困難である。さらに、エ

ネルギー密度が低いため限られたイオン化

スキーム（イオン化に至るまでに経由する一

連の励起準位と準位間の遷移波長）しか利用

できず、その適用が限定されてきた。 

本研究代表者は、これまでに独国ヨハネ

ス・グーテンベルク大 Klaus Wendt教授（研

究協力者）の研究グループと共同で注入同期

波長可変チタンサファイア（Ti:Sa）レーザー

光源を開発し、高繰り返し率（1～10 kHz）、

狭帯域(～20 MHz）、高出力（～2 W）を実現

してきた。高分解能 RISの理工学応用のため

の基盤技術を確立するには、発振スペクトル

線幅が狭帯域なレーザー光源だけでなく、単

原子群速度分布の均一化によるドップラー

拡がりの抑制（ガスジェットの利用）や、高

分解能 RIS に適したイオン化スキームの開

発が必要となる。 

広帯域レーザー
元素選択的共鳴励起・イオン化
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図１ 共鳴イオン化質量分析の概念図 

 

２．研究の目的 

極微量核種の高分解能共鳴イオン化分

光・分析のために、狭帯域・高繰り返し率注

入同期 Ti:Sa パルスレーザーを用いた高分解

能共鳴イオン化分光法の開発を行った。基本

特性を調査することで、測定対象核種に応じ

た選択指針・適用性を明らかにし、また放射

性核種への適用に向けた要素技術開発を行

うことで、高分解能 RISの理工学応用のため

の基盤技術を確立することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

狭帯域 Ti:Sa パルスレーザーによる極微量

核種高分解能分光・分析法の開発のために、

以下を実施した。 

まず共通基盤技術として、グレーティング

型 Ti:Sa レーザーの構築を行い、それを用い

たイオン化スキームの探査手法を開発した。

また、注入同期型 Ti:Sa レーザーによる超音

速ガスジェットを用いた高分解能 RIS に向

けた開発を行った。これらを通じて、高分解

能 RIS における対象核種に応じた分光分析

法の要素技術を開発した。 



４．研究成果 

(1) グレーティング型 Ti:Saレーザーの構築 

高分解能分光を実現するためには、イオン

化が容易な自動イオン化準位やリュードベ

リ準位を経由した高効率なイオン化スキー

ムを用いることが望ましい。そこで、これら

の準位を探査するために広範な波長スキャ

ンが可能なグレーティング型 Ti:Sa レーザー

を開発した（図２参照）。回転ステージ上に

配置したグレーティング（回折格子）を回転

させることで容易な波長変更が可能なレー

ザーである。図３に示すような発振特性が得

られた。 
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図２ グレーティング型チタンサファイアレ

ーザーの写真と概念図 

 

図３ グレーティング型 Ti:Sa レーザーの発

振特性（繰り返し率 1 kHz） 

(2) グレーティング型 Ti:Sa レーザーを用い

たイオン化スキームの探査手法の開発 

グレーティング型 Ti:Sa レーザーを用いた

イオン化スキームの探査手法を開発した。一

例として、Zrに対するイオン化スキームを行

った。グレーティング型 Ti:Sa レーザーと励

起用の標準型 Ti:Sa レーザーを組み合わせて

使用した。抵抗加熱により単原子化された Zr

原子に対し、空間的・時間的に同期させてレ

ーザーを照射し、Zr イオンを生成した。 

図４にエネルギー準位の探査結果を示す。

横軸は励起準位とグレーティング型 Ti:Sa レ

ーザーの光子エネルギー和とした。自動イオ

ン化準位を経由したイオン信号が多々確認

され、超微細分裂の数や幅の大きな遷移を経

由するスキームの中で、高い強度を示したも

のを選定することで、高効率なイオン化スキ

ームを探査できる手法を開発できた。この他、

Th、Tiなどのスキーム開発に応用した。 

 

図４ Zr エネルギー準位の探査結果 

(3) 注入同期型 Ti:Sa レーザーによる高分解

能 RISの開発 

注入同期型 Ti:Sa レーザーを用いて、以下に

示す３つの元素の高分解能 RISを行った。 

①高分解能 Nb 共鳴イオン化実験 

真空中 93Nb 高分解能共鳴イオン化実験を行

った。Nb 原子に対し、共鳴励起のための注

入同期 Ti:Saレーザー(374.3nm、狭帯域)と非

共鳴イオン化のための標準型 Ti:Sa レーザー

(357.6nm、広帯域)を対抗するよう照射し共鳴

イオン化を行った。図５に得られた 93Nb高分

解能共鳴イオン化分光スペクトルを示す。超

微細分裂に起因する６つの共鳴ピークを確

認し、各ピークの周波数（位置）と強度が文

献値とよく一致していることが示された。ま

た、各共鳴ピーク線幅は約 2×102 MHzと見積

もられた。 

②高分解能 Ti共鳴イオン化実験 

真空中 Ti 高分解能共鳴イオン化実験を行

った。注入同期 Ti:Sa レーザーの第二高調波

(SHG)を励起準位への励起（1段目 365.4537 

nm）に、標準型 Ti:Saレーザー（発振線幅 数



GHz）の SHGを自動イオン化準位(A.I.)への

共鳴イオン化（2段目 361.6634 nm）に用い

た。イオンの飛行時間スペクトルにより 5つ

の Ti 安定同位体（46,47,48,49,50Ti）が区別でき

た。46,47,48,49,50Ti の飛行時間に対応するイオ

ン計数の注入同期 Ti:Sa レーザー（１段目）

の発振周波数に対する依存性を図６に示す。

スペクトル線幅 約160 MHzの高分解能共鳴

イオン化分光スペクトルが得られ、レーザー

波長による同位体選択的共鳴イオン化を実

現できた。 

③高分解能 Zr 共鳴イオン化実験 

真空中 Zr 高分解能共鳴イオン化実験を行

った。注入同期型 Ti:Sa レーザーの SHG を励

起用レーザー（1 段目）に使用し、標準型 Ti:Sa

レーザーをイオン化用レーザー（2 段目）と

した。図７に注入同期型 Ti:Sa レーザーの発

振周波数と飛行時間に対する２次元ヒスト

グラムを示す。奇数核である 91Zr は超微細構

造があるためピークが複数に別れ、幅広く分

布していることが分かる。スペクトル線幅が

約 120 MHz の高分解能な共鳴イオン化スペ

クトルが取得でき、超微細構造定数を高精度

で測定可能である見込みが得られた。 

 

図５ 93Nb 高分解能共鳴イオン化分光スペ

クトル(a)標準型と注入同期型 Ti:Saレーザー

を用いた場合の比較、(b) 93Nb の超微細分裂 

 

図６ 安定 Ti の高分解能共鳴イオン化分

光スペクトル（遷移周波数の同位体シフト） 

 

図７ Zrの共鳴イオン化により検出された

イオン数の２次元ヒストグラム 

④ 注入同期型チタンサファイアレーザーの

周波数校正手法を開発 

高分解能 RIS のために、注入同期型チタン

サファイアレーザーの周波数校正手法を開

発した。ファビリペロー干渉計とともに、光

周波数コムの利用が有用である見込みを得

た。なお、この実験は、名古屋大学西澤典彦

教授の協力のもとに行われた。 

(4) 加速器実験施設における放射性核種の共

鳴イオン化分光への適用 

①理研PALISへのTi:Saレーザーシステムの

導入 

理化学研究所 RI ビームファクトリーの低

速 RI ビーム施設の一部として、共鳴イオン

化 レ ー ザ ー イ オ ン 源 PArasitic Laser 

Ion-Source: PALIS の開発が進められている。

PALIS における共鳴イオン化用レーザー光源

として、高繰り返し率 Ti:Sa レーザーを導入

し、オフライン基礎実験を行った。PALIS 用



共鳴イオン化レーザーシステムの概要を図

８に示す。高繰り返し率標準型 Ti:Sa レーザ

ーと注入同期型 Ti：Sa レーザーを導入した。

これら２台とともに、既設の高繰り返し率色

素レーザー（２台）を組み合わせることによ

り、最適なイオン化スキームを選定すること

が可能となった。これらを用いて、Cu共鳴イ

オン化を確認した。また、Cu共鳴イオン化に

用いる２色のレーザービームが約 60 m 遠方

の F2近傍へ伝送できることを実証した。 

Ti:Sa laser (#2)

Nd:YAG laser for Ti:Sa

Dye laser (#1)

Ti:Sa laser (#1)

SHG 

THG 

Dye laser (#2) Nd:YAG laser for dye

 

図８ 理研PALIS用共鳴イオン化レーザーシ

ステムの概要 

②ユバスキュラ大におけるガスセル・ジェッ

ト分光への応用検討 

アクチノイド核種およびプルトニウムな

どの高分解能 RISに向け、フィンランド・ユ

バスキュラ大学にて、ガスセル中プルトニウ

ム同位体のレーザー共鳴イオン化スキーム

の開発を平成 27・28 年度に実施した。グレ

ーティング型 Ti:Sa レーザーによる広域波長

スキャンの結果、ガスセル内でレーザーによ

り共鳴励起された原子は、バッファガスとの

衝突により脱励起するため、真空中で最適と

されている共鳴イオン化スキームは有効で

ないことが明らかとなった。また、ガスセル

内での Pu の高効率なイオン化スキームを見

出した。 
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