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研究成果の概要（和文）：本研究は，極微量同位体として41Ca+を対象とした超微細構造分光を目指し，それに
必要となる同位体選別的操作技術の確立，およびそれらの技術を基盤として，極微量同位体分析法へと展開させ
ることを目的に研究を行った．41Ca+と同じ核スピンをもつ43Ca+を用いて，超微細構造を考慮したレーザー冷却
サイクルを確立し，効率的な冷却により43Ca+の個別イオンの観測に成功した．さらに，同位体選別的操作技術
の向上を目指して，中性カルシウム原子の多段共鳴イオン化に必要となる新たな光源の開発を行い，3段共鳴励
起を実現，同位体シフトを観測した．

研究成果の概要（英文）：This research aims at establishment of isotope selective manipulation 
technique and spectroscopy of hyperfine structure of  41Ca+ to realize the trace amount isotopic 
analysis method. Using 43Ca+ isotope with the same nuclear spin as 41Ca+, we established a laser 
cooling cycle considering hyperfine structure and succeeded in observing 43Ca+ individual ions by 
efficient laser cooling. Furthermore, with the aim of improving the isotope selective manipulation 
technique, we developed a new light source necessary for multistep resonance ionization of neutral 
calcium atoms, and realized three - step resonant photoionization, which resulted in observation of 
isotope shifts.

研究分野： レーザー分光分析

キーワード： 同位体分析　レーザー　イオン
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図1：誘導結合プラズマ質量分析装置(ICPMS)とイ 

オントラップ・レーザー冷却分光（ILECS）を組み 

合わせた分析装置． 

１．研究開始当初の背景 
 極微量同位体分析は，原子力をはじめ様々
な分野での応用が期待されている．加速器質
量分析装置(AMS)を始めとして，誘導結合プ
ラズマ質量分析装置（ICP-MS）など，質量
分析装置の進展は著しい．しかしながら，核
燃料物質分析などで問題となる同重体（異な
る元素で質量数が等しいもの）干渉は原理的
に避けることができないため，化学前処理な
どにより回避しているが，多くの手間がかか
るため，その簡素化が望まれている． 
 一方，レーザー光の利用技術は著しい発展
を見せている．特にレーザー冷却の利用は
様々な分野へ影響を及ぼしている．基礎分野
だけでなく応用面でも中性原子捕獲微量分
析法（Atom TrapTrace Analysis:ATTA）の
実現により Kr や Ar の希ガス極微量同位体
分析が可能となり，多くのブレークスルーが
達成されている． 
我々は，より操作性に優れるイオンを対象

としてレーザー冷却を用いた同位体微量分
析の開発を進めている．これは，原子・分子
イオンを対象として交流電場のみで 3 次元
空間的に捕獲するイオントラップ（Paul 
trap）とレーザー冷却分光を組み合わせたも
ので，捕獲されたイオンをレーザー冷却する
ことで，隣同士のイオンのクーロンエネルギ
ーより，運動エネルギーが小さくなると，イ
オン間の相対的な位置が決まることでイオ
ンの結晶化（イオンクーロン結晶）が生じ，
イオン位置が固定されることで個別イオン
の可視化が可能になる．つまり質量分析では
不可避な同重体干渉を回避できるとともに
バックグランドフリーの計数が実現される．
この技術は，短寿命核種の原子核分光，超精
密分光など最先端分野で利用されている．さ
らに 2012 年のノーベル物理学賞は，イオン
トラップにより実現される孤立イオン系の
量子制御に対して授与されており（D.J. 
Wineland），量子コンピュータへの発展が期
待されている．これらは，対象とする原子・
分子イオンを交流電場によるポテンシャル
で空間的に捕獲（運動制御）するだけでなく，
レーザー光により選択的に電子遷移を誘起
（内部状態制御）する．これにより，トラッ
プで原理的に区別することができない同重
体イオンを区別することが可能になる． 
 我々は，これまでイオントラップ・レーザ
ー冷却を利用した極微量同位体の捕獲・分光
分析という観点から，研究に取り組んできて
おり，図 1 のような誘導結合プラズマ質量分
析装置(ICP-MS)をイオン源とする分析装置
を開発し，原理実証を行った．具体的にはク
リアランスレベルなどで重要な核種である
41Ca＋の分光分析をターゲットに研究を進め
ている．これに関する分光データはこれまで
報告されておらず，理論との対比が望まれて
いる．極微量同位体分光分析においては近隣
同位体や同重体が支配的となるため，効率的
な捕獲および同位体選別冷却技術の確立が

不可欠である．その一つとして，冷却同位体
イオンを捕獲しつつ，加熱同位体イオンをト
ラップから排除することを実現している．こ
れは同位体分離などの実用面だけでなく，捕
獲ポテンシャル内に存在するイオン間で個
別に運動エネルギーを制御できることを示
しており，非平衡統計力学へ発展できる可能
性を示している．またイオンクーロン結晶が
殻構造と bcc 構造が混在している様子など
の観測に成功しており，理論との比較が可能
となる． 
 本研究で対象としている捕獲イオンとレ
ーザー制御を利用した系は操作性に優れて
いる上に，運動（外部）状態および内部状態
を連携させて操作できる．その結果，単一同
位体レベルでのイオンの可視化が可能とな
り，バックグランドフリーのデジタル的な計
数を実現できる．レーザー冷却を用いた分析
法は中性原子（主に希ガス）を対象とする
ATTA として実現しているが，本研究で目指
しているイオンを対象とした手法は世界的
にも行われていない上に，対象核種を拡張で
きる点からも意義深い． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，極微量同位体として

41Ca+ を対象とした超微細構造分光を目指し，
それに必要となる同位体選別的操作技術の
確立，およびそれらの技術を基盤として，極
微量同位体分析法へと展開させることであ
る．また，これまで ICP-MS，レーザーイオ
ン化をイオン源として検討しているが，試料
利用効率などの面から小型のイオン源が望
ましいことから，それについての基礎実験を
検討し定量的知見を得ることを目指す． 
当面の目標としては 41Ca+の分光に向けて，

同じ核スピンをもつ 43Ca+を用いて，超微細
構造を考慮したレーザー冷却サイクルを確
立する．その後，イオントラップを用いた単



 

図2：43Ca+のレーザー冷却遷移に関する超微細

構造． 

一イオンの観測を行ったうえで，問題となる
同重体イオンの影響を評価する． 
また，同位体選別的操作技術の確立として，

中性カルシウム原子の多段共鳴イオン化を
検討する．レーザー共鳴イオン化に必要とな
る新たな光源の開発と，その光源を用いた多
段共鳴イオン化を実現し，更なる同位体選別
技術の向上を目指す．試料の利用効率の向上
としては，可搬性を考慮して小型イオン源を
製作し，その可能性を検討する．  

 
３．研究の方法 

41Ca+の超微細分光に向けて，図 1 に示す
ICPMS をイオン源とする ICPMS-ILECS 
装置を用いて実験を行った．この装置は，液
体試料を大気圧で導入可能な点が化学分析
と相性がよく，通常の ICPMS では測定が困
難な極微量同位体や同重体干渉をもつイオ
ンに対して有効である．既に Ca を対象にし
て全安定同位体（40, 42, 43, 44, 46, 48）の検
出・分析に成功している．まずは，43Ca+につ
いて超微細構造分光を行い，41Ca+に対する知
見を得た後に，48Ca+と 48Ti+を使って同重体
干渉の実験を行った． 
 43Ca+は，最終ターゲットとしている 41Ca+

と同じ核スピン I=7/2 を有している．その超
微細構造はすでに明らかにされている（図 2）．
このレーザー冷却遷移を閉じるためには，2 
つの 397nm 波長と 4 つの 866nm 波長が必
要である．397nm については，別途半導体レ
ーザーを利用し，866nm については，半導
体レーザーおよび非線形結晶（音響光学素子，
電気光学素子）で対応した． 
 また，同位体選別の向上を目指して，レー
ザー共鳴イオン化のための新たな光源を開
発し，テーパーアンプ半導体を導入すること
によりこの光源の高出力化を図った．開発し
た高出力光源を用いて多段共鳴イオン化の
実験を行った． 
 
 

４．研究成果 
（１）奇数安定同位体 43Ca+を対象としたレ
ーザー冷却遷移波長の確立と効率的冷却 

43Ca+は，最終ターゲットとしている 41Ca+

と同じ核スピン I=7/2 を有している．43Ca+

の超微細構造はすでに明らかにされている
が，このレーザー冷却遷移を閉じるために必
要な光源を AOM による基本光の変調により
実現し，基本光とのビートの測定によりその
変調量を評価した．実際に 43Ca+をイオント
ラップ中にローディングし，効率的な冷却に
より個別イオンの観測に成功し，超微細構造
の計測を行った．これにより最終ターゲット
41Ca+の捕獲冷却が十分可能であることが示
唆された． 
 
（２）レーザー共鳴イオン化による同位体選
別的イオン導入 
中性 Ca 原子の多段階共鳴イオン化スキー

ムはさまざまに存在するが，基底状態の 4s2 
1S0から 4s4p 1P1に対応する 423 nm，4s4p 
1P1から 4s4d 1D2に対応する 732 nm のスキ
ームが半導体レーザーで対応することが可
能である．これらを用いて少数同位体の同位
体シフトの測定を行い，同位体選択性を実験
的に検討した．1段目の423 nmだけでなく，
2 段目の 732 nm の共鳴を利用することで 1
段の共鳴だけを利用する場合より非常に高
い同位体選択性で少数同位体を励起可能で
あることを示し，微量同位体のイオン化に非
常に有用であることを示した． 
 
（３）イオントラップを用いた単一イオンの
観測 
極微量同位体分光・分析を行うには，その

極微量の同位体を高い同位体選択性および
効率によりイオン化した後，イオントラッ
プ・レーザー冷却を用いて捕獲イオンを結晶
化させ個別イオンとして観測する．そのため
には単一レベルでのイオンから発生する蛍
光観測が必要である．開発したイオントラッ
プにおいて，波長・光強度を制御したレーザ
ー光により単一原子レベルでのイオン化を
行い，イオントラップ中に導入し捕獲した．
さらにレーザー光源の周波数安定化や観測
系の高感度化などにより，より高い精度で同
位体をイオン化するとともに捕獲観測を行
った． 
 
（４）レーザー共鳴イオン化に用いる新たな
光源の開発 
中性 Ca 原子の多段階共鳴イオン化のため

にはさまざまなスキームが存在するが，これ
まで基底状態の 4s2 1S0から 4s4p 1P1に対応
する 423 nm，4s4p 1P1から 4s4d 1D2に対応
する 732 nm の半導体レーザーの設計・製作
を行ってきた．ここから更に 4s4d 1D2 から
4s39f 1F3に対応する837 nmの半導体レーザ
ーを用いることで，３段階での同位体シフト
の利用が可能になることから，中性 Ca 原子



を更に同位体選択的に励起・イオン化するこ
とが可能となる．これには高出力のレーザー
光が必要であることから，外部共振器型半導
体レーザーシステム（ECDL）に加えて，そ
の光をシード光として増幅するテーパーア
ンプ半導体を導入し，波長制御された高出力
のレーザー光を得るシステムの設計・製作を
行った．その結果，所望の波長において 1W
以上の高出力を得ることに成功した． 
 
（５）カルシウムの多段共鳴イオン化の実現 
これまでの中性カルシウムの共鳴イオン

化に用いていた基底状態の 4s2 1S0 → 4s4p 
1P1 → 4s4d 1D2の 2 つの共鳴を用いたイオ
ン化に加えて，4s4d 1D2からリュードベリ準
位への励起に対応する共鳴を利用すること
で，中性カルシウム原子の同位体選択的な励
起・イオン化の更なる向上が期待される． 
（４）で開発したテーパーアンプ半導体を組
み入れた高出力レーザー光源を用いて，中性
カルシウム原子の 3 段共鳴励起を実現，同位
体シフトを観測した．これにより同位体選択
性をさらに向上させることが可能となり，現
在この成果を論文にまとめている． 
 
（６）同重体イオンの影響評価 

ICP-MS は質量分析部により，質量分離が
可能であるが，原理的には同重体を区別する
ことはできない．開発している装置において
は目的同位体と同じ質量を持つ同重体もト
ラップ部に導入されることになる．そこで，
着目同位体の捕獲に同重体が及ぼす影響を
観測するため，48Ca に対する同重体として
48Ti 元素を採用し，同重体効果を実験的に調
査した．試料中の 48Ca 量を一定にした状態
で，同重体の 48Ti 量を変化させたいくつかの
試料を作成し，それぞれの試料をトラップし
た時の 48Ca からの蛍光量の変化を系統的に
調べた．その結果，これまで使われてきたイ
オンローディングモデルの見直しが必要で
あることがわかり，蛍光量に対する熱的な効
果を考慮したイオンローディングモデルを
新たに考案し，目的同位体の捕獲・冷却のメ
カニズムを実験的に検討した．これにより，
捕獲イオン量やイオンの捕獲後の温度変化
などの定量評価に成功した． 
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