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研究成果の概要（和文）：本研究では、重元素の合成過程研究の鍵となる、広範囲の短寿命原子核の質量を網羅
的かつ高精度に能率よく測定する仕組みを完成させた。理化学研究所の加速器施設に所在する短寿命核ビーム供
給源の内、超重元素領域に有効なGARIS、高融点元素の中性子過剰核に特化したKISS、ウランより軽い広範囲を
カバーするBigRIPS-SLOWRIの3箇所に、ガスセル装置とMRTOF質量分光器を整備し、高精度の質量測定を並行して
実行できる。既に4百余核種の質量測定に成功しており、数年内に千核種を達成できる予定である。この圧倒的
なデータと、関連する核分光研究と合わせて、重元素の起源研究を大いに発展させることが期待できる。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have completed a system to efficiently measure the masses 
of a wide range of short-lived nuclei comprehensively and precisely. It is a key to the study of the
 synthesis process of heavy elements. The gas cell system and MRTOF mass spectrometer were installed
 at three of the short-lived nucleus beam sources located at the RIKEN accelerator facilities: 
GARIS, which is effective for superheavy elements, KISS, which specializes in neutron-rich nuclei of
 refractory elements, and BigRIPS-SLOWRI, which covers a wide range of nuclides lighter than 
uranium, to perform high-precision Mass measurements of all available nuclides at RIKEN RIBF. Over 
400 nuclides have already been successfully measured, and we expect to reach 1,000 nuclides within a
 few years. This overwhelming data, together with related nuclear spectroscopic research, is 
expected to significantly advance the study of heavy elements' origin.

研究分野：実験原子核物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
鉄より重い元素は通常の恒星内での融合反応では生成できず、爆発的な天体現象が必要な事がわかっている。最
近の重力波等の観測に因れば、中性子星合体がその有力候補と考えられている。しかしその爆発的現象の素過程
の理解は、普段自然に存在せずその特性が分かっていない短寿命で崩壊する原子核を経るため、確度の不十分な
理論計算に依らざるを得ない。実験的に、関与する短寿命原子核の特性、とりわけその質量を網羅的に測定する
ことが、重い元素の起源解明の鍵と考えられている。本研究はそれを大いに発展させる仕組みを作ったことに相
当する。

※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 
原子の質量はその構成要素である陽子・中性子・電子の総和に比べて極僅か軽い。この「質量

欠損」は原子の全結合エネルギーに相当し、原子核研究において最も重要な原子の特性である。
系統的な質量値の比較は、原子核の崩壊様式、変形、殻効果等の核構造研究に加えて、重元素の
起源の解明に繋がる。 
白金やウランなどの重元素の起源は爆発的天体現象である r-過程によって生成されたと考え

られているが[1]、この過程に関与する原子核は安定線から遠く離れた中性子過剰核であり、質
量・半減期等の実験データは極めて乏しく、その拡充が求められている[2]。 
r-過程の終端でもある超重元素領域では、最近 Nh から Og まで新元素が命名されたが、熱い融
合反応による新元素はより確実な原子番号と質量数の同定が求められており、精密質量測定は
確実な質量数と原子番号同定法として期待されている。さらに、現在の超重元素の先にあると
予測される「安定の島」へ到達する里標を築くものである。 
 
２．研究の目的 
本研究では、新しく開発した高能率・高精度・高確度の質量分光器を、現在世界一多種類の原
子核を生成できる施設に複数台展開して、超重元素から中重核に至る広い範囲の多数の原子核
の質量を系統的に精密測定して元素の起源の研究を圧倒的に進歩させる計画である。 
 
３．研究の方法 
理化学研究所の加速器施設 RIBF には、超重元素生成に適した GARIS、中性子過剰核生成に

特化した KISS、満遍なくウランより軽い広範囲の短寿命核を生成する BigRIPS+SLOWRI と
いう３箇所の短寿命核を提供する施設がある。この施設で得られる様々なエネルギーの短寿命
核ビームを、高周波イオンガイドガスセルを用いてイオントラップに捕集し、MRTOF 質量分光
器によって質量測定する。 

MRTOF 質量分光器(図 1)は、トラップから射
出したイオンを、1 対の静電ミラーからなる飛
行管中を数百回往復させた後に引き出して検出
し、その総飛行時間から質量を測定する装置で
あり、数ミリ秒の飛行で質量分解能 200,000〜
1,000,000 を達成できる。さらに、異なる原子核
でも同時に測定できるため、短寿命原子核の網
羅的質量測定に最適な装置である。 
質量測定結果は、半減期、遅発中性子分岐比など
のデータと併せて、理論的ネットワーク計算によ
り、重元素の生成過程を再現する 
 
４．研究成果 
 
（１）本研究の最も重要な成果は、RIBFの
GARIS、KISS, BigRIPS-SLOWRI の 3 箇所の
素性の全く異なる短寿命核ビーム供給装
置に、それぞれに適合したガスセル装置と
MRTOF質量分光器を整備し、並行して能率
よく網羅的質量測定が実行できる装置群
を完成させたことである。これを駆使し
て、数年内に重元素合成の解明に圧倒的な
データを提供できるはずである。 
これまでに既に 400 核種以上の短寿命原
子核の精密測定に成功している。図 2 に、
GARIS、KISS, BigRIPS-SLOWRIの各施設で
測定した核種を核図表上に示した。破線で
囲んだ領域は実験課題採択員会で認めら
れた今後の測定対象を示す。 
それぞれの測定結果のかなりの部分は解
析中であり、詳細の解釈は発表論文に記述する予定である。全体を活かした元素合成のネットワ
ーク計算はさらに測定核種を中性子過剰側へ発展してからの課題である。 
① GARISにおける超重元素同位体 257,258Dbの直接質量測定 
超重元素の質量測定、とりわけ熱い融合反応で生成されるニホニウム同位体の質量測定による

図 2 本研究で測定した原子核 

図 1 MRTOF 質量分光器の構造         



 

 

原子番号の検証は本研究の旗艦実験の一つであるが、ニホニウム同位体を生成するために必須
の 48Ca ビームが当面得られないため、まずは冷たい融合反応による Db 同位体(Z=105)の質量測
定を実行した。理化学研究所のリングサイクロトロンからの 51V ビーム(標的中心で 239MeV)を
208Pb標的に照射し、208Pb(51V,2n)257Db反応で生成された Db同位体は、気体充填型反跳核分離器
GARISによってビームと分離され、200 mbar 相当の Heを充填し 60Kに冷却したガスセルで熱化
し、高周波カーペットによって引き出されイオントラップに捕集された。イオントラップには
15ms毎に Db3+イオンと 85,87Rb+が交互に蓄積され多重反射型飛行時間測定式質量分光器(MRTOF)に
入射されその飛行時間の比から質量を決定した。Dbの検出率は１日 2イベント程度と低いため、
背景事象との明確な弁別が必要であり、そのために新規に開発したαToF 検出器が極めて有効に
機能した[3]。これは、ToF 検出器のイオン衝撃板を Si 検出器に換えたもので、イオン衝突によ
る ToF とそれに遅れて生ずるα崩壊のα線エネルギーと遅延時間を同時に測定できる。その結
果 13 事象が真の事象であることが示せ 257Dbの質量は 257.1074(4) uと 1ppmの精度で決定でき
た[4]。これは、所謂超重元素(Z>103)の初の直接質量測定に成功したことに相当する。この実験
が成功したことは、288Mc, 284Nh の測定実現度を大きく高めるものである。 
さらに、In-MRTOF デフレクタ（後述）を実装した次の実験では、質量スペクトルのみで
257Db2+,258Db2+イオンを同時に測定できた（図 3）。この結果、それぞれの原子質量を 257.10774(9) 
u, 258.10909(6) uと最初の実験に比べて一桁精密に決定できた。この実験では硫化鉛を標的に
用いたことで 1.5 puA の大強度ビーム照射が可能
となり、0.5 個毎時のレートで Db同位体を測定す
ることができた。今後も Dbの他の同位体および Sg
同位体へと発展させ、超重元素領域での準魔法数
の検証をすることは、中性子過剰なアクチノイド
同位体領域での r-過程の理解に大きく貢献するこ
とが期待される。 
他の GARIS におけるオンライン実験において、α
ToF 検出器によるアイソマー準位の分離と、それぞ
れの質量および崩壊分岐比の測定も実証できた[5]。 
②  GARISにおける核分裂片の質量測定 
加速器のビームを使わずとも、核分裂片線源(252Cf, 
7.4 MBq)をガスセル前に設置することで、広範囲の中
性子過剰核を十分な時間をかけて測定することができ
た。これまでに十数核種の初質量測定を含む約 300核
種の測定に成功している(図２)。核分裂片は広範囲の
元素と同位体を同時に生成するため、スペクトルが複
雑に重なり弁別が難しかったが、In-MRTOFデフレクタ
（後述）により、単一もしくは幾つかの質量数の同重
体を選択することで正確な測定が可能になった。図４
は、A=151 の２価の同重体を選択して測定した飛行時
間スペクトルであり、151Sm から 151La までの７核種と、
A=111 同重体にアルゴンが付着した分子イオンとして
111Pdから 111Tcの 4核種、さらに A=150に水素付着した分子イオン、A=123に窒素分子付着した
分子イオンが同時に測定できている。このように広範囲の原子核が同時に測定できると、相互比
較によって極めて確度の高い質量決定が可能になる。実際、過去に報告された質量データの誤り
を何例も見出している。また、r-過程の解明に直接繋がる中性子過剰核の系統的測定ができるた
め、この実験結果を用いた r-過程のネットワーク計算も進行中である。 
観測された核分裂片の荷電状態は 1+, 2+, 3+に渡っており、元素によってその分布は異なる。
これは実験技術的に、最適な価数の元素依存性を知ることは効果的であるばかりでなく、希薄ガ
ス中での動的化学過程の理解にも繋がる。さらに、アイソマーと基底の観測される強度比が荷電
状態によって異なるという興味深い現象も観測されており、新しい物理に繋がる可能性も期待
される。 
③ BigRIPS-SLOWRIにおける質量測定 
BigRIPS は RIBF の旗艦実験装置であり、一つの実験のビームタイムは限られている。そこで、
他の実験で抜けてきたパラサイトビームも有効に使用して質量測定を実行する装置を開発した。
2020 年の秋―冬のインビームγ実験のキャンペーン中に、装置の試験を兼ねて質量測定を実行
した。元素によっては全効率で 1%を超える性能を確認し、70核種の精密質量測定を実施した(図
2)。中でも、88,89As, 112Moの初
質量測定と、58Ti等の 11 核種
において一桁以上の精度向上
が得られた(図 5)。現在、最新
の核構造理論との比較研究を
進めており、画期的な結果が
期待される。2021年からは PAC
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採択実験を開始しており、74,75Niの初質量測定に成功している。78Ni近傍、N=126領域、100Sn領
域、中性子過剰希土類など多くの課題が PACに採択されており(図２)、今後ますます重要な測定
が実施される予定である。 
④  KISSにおける MRTOF 

KISS は KEK が理研 RIBF 内に設置して共同利用

研究を運用している短寿命核ビーム装置であ

り、多核子移行反応を用いて高融点元素の中性

子過剰核を精密分光実験に提供する世界で唯一

の装置である。位置検出型β線ガス検出器[6]、

Ge 検出器アレイを駆使して、難元素同位体のβ

γ分光による核構造研究や半減期測定が活発に

行われている。さらにアルゴンガスセル内で共

鳴イオン化して元素選択をするレーザーの波長

スキャンから、荷電半径や核モーメントの測定も行われている。本研究ではこれに MRTOFを組み

合わせたことによって、格段と研究を広げることができた。例えば、レーザー分光の共鳴検出は

従来β線の計数で行っていたが、寿命が長い同位体では適用できなかった。MRTOFを導入したこ

とで目的の原子核イオンだけを選択できるため、イオン計数によって共鳴検出できるようにな

った[7]。また、アイソマー準位のγ線分光を行う上で、予め MRTOFの質量スペクトルにおいて

アイソマーの存在を確認してから測定することができ、確度の高い分光研究が実行できた[8]。 

KISS+MRTOF のハイライトは、ウランの新同位体 241U の発見である。多核子移行反応は標的より

中性子過剰な原子核を生成するに適している反応であるが、多重度が高く、エネルギーも低いた

め同定が難しい。とりわけ半減期が 45分と長く予想されている 241Uでは崩壊による同定も困難

である。KISS+MRTOF では、レーザーで元素を正しく同定し、MRTOF で質量を精密測定できるの

で、崩壊にともなう放射線検出に頼らずに、確実に新同位体の同定ができた。しかも、元素合成

過程にもっとも重要な質量の精密測定付きである。近年の多くの新同位体発見はその存在の確

認のみであることが多かったが、この新しい同定法は格段と価値の高いものである。今後

KISS+MRTOF の組み合わせをさらに発展させて性能を 1 万倍にし、１００個以上の新同位体の発

見に繋がる新施設の礎とすることができた。 

 

（２）技術開発 

まず BigRIPS, GARIS, KISSの短寿命核ビームエネルギーは、質量数あたり 200 MeV, 5 MeV, 0.2 

keVと大きく異なり、それを質量測定するためにイオントラップに捕集する技術開発が必要であ

る。本研究では、いずれの場合でも、異なる大きさ・密度のヘリウムガスを充填したガスセルで

イオンを停止させ、高周波カーペットによるイオンガイド法[9]を用いて高速・高効率でイオン

トラップに捕集し MRTOF で質量測定することができた。高いエネルギーの入射ビームを受容す

る BigRIPSのガスセルは、500 mm長のセルに 200 mbar のヘリウムを充填したセルを用い、２段

式の雨樋型 RF カーペット法を新規に開発して使用した。極低エネルギーの KISSでは、新たにガ

スセル・クラーバンチャー方式を開発して質量測定に成功した。 

① GCCB (ガスセルクーラーバンチャー) 

従来 ISOL ビームと呼ばれる 30 keV/q程度のビームのイオントラッピングには、静電減速と RFQ

トラップによるイオンの捕集が使われてきたが、本研究では、装置を高圧電位に置く必要のない

新しい方式を開発した。ビームエネルギーが低く、セルの入射膜を透過することができないため、

代わりに 2 mmφのピンホール窓を用い、 2 mbar の低密度のヘリウムを充填した高周波カーペ

ットガスセルを用いる方式で、ガスセルクーラーバンチャー(GCCB)と命名した。この方式は、本

来の意図した機能に加えて、思わぬ副効果があることが判明した。KISS から得られるビームは

大抵１価の単体原子イオンであるが、GCCB 内で静止する過程で価数が変わり、殆ど２価のイオ

ンとして MRTOFで質量測定された。さらに、不純物などの分子イオンは完全に分解されて単体原

子イオンとして観測された。このように、GCCB は荷電逓倍器(Charge Breeder)や分子分解器

(Molecular Destroyer)の機

能を持つことが示せ、それは

質量測定実験のみならず、低

エネルギー核物理研究一般に

於いても大いに有効な機能で

ある。 

②  In-MRTOF 偏向器による

不純物除去 

MRTOF 質量分光器で観測され

3

FIG. 1. Electrode configuration of the present MRTOF setup. Red color is chosen for electrodes pulsed for manipulation of
the ions’ energy, and for ion deflection.

vice is operated on-line. Ions are continuously injected
into a linear Paul-trap for accumulation and bunching,
transported to a planar Paul trap referred to as flat ion
trap (FT) for further collisional cooling in a dilute he-
lium environment. The cooled ions are perpendicularly
ejected from the flat ion trap and accelerated into a trans-
fer section which connects the MRTOF-MS with the Paul
traps. After passing a steering unit, a pulsed drift tube
(PDT) can be used to adapt the ions’ energy. It is fol-
lowed by another static drift tube before the ions en-
ter the MRTOF device. The ions are trapped by fast
switching of the first mirror electrode’s bias (injection
endcap). They are reflected back and forth for a chosen
number of laps before being released by fast switching of
the final mirror electrode’s bias (ejection endcap). After
exiting the MRTOF-MS, ions travel to a fast ion im-
pact detector (MagneToF from ETP) and the time from
their ejection from the flat ion trap to their impact on
the MagneTOF detector is digitized with a 100 ps preci-
sion multi-hit time-to-digital converter (MCS6 from Fast
ComTech).

The present electrode design of the MRTOF-MS setup
is shown in Fig. 1 (adapted from Fig. 1 in [19]). Ions from
the gas cell or from the alkali ion source are simultane-
ously injected as a continuous beam into their adjacent
segmented linear Paul trap and are then alternatingly
forwarded to the central flat ion trap as a discrete ion
bunch via fast switching of the trap DC potentials. The
alternating injection of ions into the central trap from
either source, gas cell or reference ion source, changes cy-
cle by cycle to enable the concomitant referencing tech-
nique [57]. The flat ion trap, being the final stage of
ion preparation, is used for additional cooling (without
further accumulation of ions) and for properly locating
the ion cloud to prepare the perpendicular ejection to-
wards the MRTOF device through a small exit aperture
of 0.7mm diameter.

An accelerating einzel lens composed of three plates,
each having an aperture of 3mm, is used to provide
spatial focusing while accelerating the ions to Ekin ≈

1.4 keV/q. Beyond the third plate the ions pass a double

steerer unit, which is floated on the potential of the third
plate of the einzel lens. The deflector section is followed
by the PDT (15 cm in length and 1.5 cm in diameter)
the bias of which, during the ions’ passage, is rapidly in-
creased from V low

PDT = −1.4 kV to about V high
PDT = +1.1 kV

without disturbing the trajectory of the ions. This al-
lows to adjust the ions’ energy and to keep the potential
of the central drift section of the MRTOF-MS (V MRTOF

drift )
at ground potential, while also the flat ion trap is close
to ground potential.
The ions exit the PDT and enter a static drift tube of

larger diameter (see also next section) which is floated to
the same voltage V static

drift = V high
PDT. In this configuration

the ions move field free for a distance of about 30 cm until
reaching the entrance of the MRTOF device.
The presently applied approximate voltages for the

ion-transfer and MRTOF-MS are given in Tab. I together
with the relative sensitivity coefficients Ci =

δTOF i/TOF
δVi/V

of the mirror electrodes, where δTOF i is the change of
the TOF induced by the change δVi in voltage.
The MRTOF mirror setup consists of eight electro-

static mirror electrodes and one (longer) electrode in-
tended as ion optical lens on each side of the electri-
cally grounded central drift section (see [19] for geomet-
ric details). Both injection and ejection of ions is en-
abled by switching the potentials of the outermost elec-
trodes at the injection- and ejection side mirror endcaps
to a potential at which the ions, having a kinetic energy
close to 2.5 keV/q, can pass at the appropriate moment
(high-voltage switching by in-house built fast transistor
switches). The ion TOF detector is located about 5mm
away from the ejection endcap electrode.
The voltage configuration in the MRTOF-MS is an

asymmetric pattern where only three mirrors are used
on the injection side to form a steep potential well, while
all other electrodes up to the lens of the injection side are
usually grounded. At the ejection side, all mirror elec-
trodes are used to form a shallow shape which allows for
manipulation of the ions’ position-energy distribution so
that a time focus can be achieved after the anticipated
number of laps. All mirror voltages are applied through

図７  MRTOF の模式図と In-MRTOF 偏向器(IMD)の構造         
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FIG. 2. (a) and (b) are the resonance spectra of the 196Os and
196Ir, respectively. The horizontal axis indicates the laser detuning
relative to the transition frequency ν0 = 1210019.84 GHz (λ1 =
247.7583 nm). The red line in (a) is the best-fit result of simultaneous
fitting analysis of the 194,196Os resonance spectra. The implantation
rate of 196Ir is independent of the laser frequency, and, therefore, the
rate is fitted as a constant indicated by the red line.

in Eq. (5). The first exponential tail starts at the switching
point of t1 = tm + σ , and the extended second tail appears
at t2 = tm + σ + tc, where tc is the TOF interval between t1
and t2:

h(t ) = A ×






e(−(t−tm )2/2σ 2 ) for t ! t1
e(− 1

τ1
(t−t1 )− 1

2 ) for t1 ! t ! t2,

e(− 1
τ2

(t−t2 )− 1
2 − tc

τ1
) for t " t2.

(5)

Here, A is the amplitude, tm is the position of the maximum
of the fit function, σ is the standard deviation of the Gaussian,
and τi (1 or 2) is the slope of the first or second exponential
tail.

The time of flight t of the ion with mass m and charge q
was calculated using

m = q
qref

mref

(
t − t0

tref − t0

)2

, (6)

where mref and qref are the mass and the charge of the ref-
erence ion, respectively. The constant time offset t0 is the
delay between the TDC start signal and the actual ejection
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FIG. 3. Typical time-of-flight spectra of the ions with the mass-
to-charge ratios of (a) A/q = 97, (b) A/q = 98, and (c) the reference
ion 85Rb+ after n = 385 laps in the MRTOF. The shape parameters
for the fitting function were determined with the Pt2+ peak (pink line)
in the TOF spectrum.

of the ions from the MRTOF-MS ion trap. The offset time is
determined from the measured TOF and the known masses
[44] of Pt2+ and 85Rb+. It is evaluated to be 188(10) ns.

As the isobaric neighbors of 194Pt2+ are closely packed,
the spectra of A/q = 97 ions, shown in Fig. 3(a), exhibits
only two distinct peaks. The first peak [t = 6 763 112(1) ns
at n = 385 laps] is produced by 194Pt2+, while the second
peak [t = 6 763 160(1) ns at n = 385 laps] is an admixture of
194Os2+, 194Ir2+, and 194Au2+. The peak centers of these three
ions, as calculated by Eq. (6), vary by ≈5 ns, and therefore
cannot be independently fitted but must be treated as a single
spectral peak in the fitting process. Hence, the sum of two
hybrid Gaussian functions with the same shape (having the
same σ , τ , and tc) was used for fitting. In the analysis, all
the free parameters σ, τ, tm, tc were determined from the fit
of 194Pt2+ peak, and these were applied to the other spectral
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図 6 ToF から Pt のバックグランドと Os の共鳴成分を分離         



 

 

る飛行時間スペクトルには、周回数の異なるイオ

ンが重なるため、未知の不純物が多数あると同定

も困難になることがある。とりわけ核分裂片の測

定では短寿命原子核だけとっても数百種類のイ

オンが現れうる。また、BigRIPS-SLOWRIのような

大型ガスセルにおいて高強度ビームを入射する

と、ガスセル内での荷電置換によって多量の不純

物分子イオンが生成され、その山に埋もれて目的

の短寿命核の測定が不可能になる。それを解決す

るために、イオントラップに質量弁別性をもたせ

ることと、MRTOF 飛行管中にパルス偏向器を置く

In-MRTOF偏向器(IMD)を開発した(図 7)。イオン

の精密な質量と荷電状態から、周回ごとにどのタ

イミングで偏向器を通過するか正確に計算できるので、測定したいイオン全てが偏向器の影響

を受けずに通過できて、他のイオンは捨てられるようなパルス列を印加することが可能になる。

図 8は、実際に除去前と除去後の飛行時間スペクトルであり、その効果が明快にわかる。 

③  MRTOF質量分光器の分解能向上 

MRTOF質量分光器の最も大事な性能は、言うまでもなく質量分解能である。これまで MRP=200,000

程度で運用してきたが、ミラーに印加する電位の新しい調整法を導入し、500,000は常時得られ

るようになり、特別に調整すると 800,000から 1,000,000を達成できるようになった[10]。こ

れは、パルスドリフトチューブ(PDT, 図 5)の電位をスキャンすることで模擬的にイオンのエネ

ルギーをスキャンし、飛行時間がエネルギーに依存しない条件(エネルギーアイソクロナス条件)

をより容易に設定できるようになった効果である。MRP=1,000,000 で 100 イベント測定すれば、

相対統計誤差 10-7で質量を決定できることに相当する。10数ミリ秒の測定でこのような高い質

量分解能を持つ装置は、他の測定方法を含めても唯一の高性能であると考えられる。これは、今

後の他分野への応用、とりわけ生物・化学分析、環境科学、宇宙探査等への発展が期待される。 

④  α-ToF, αβ-ToF, γ-ToF 検出器 

飛行時間信号と崩壊の相関をとった測定は超重元素の

測定で示したように S/N 比の向上に絶大な効果がある

と共に、アイソマー準位の研究などの分光研究にも有効

であることを示した[5]。本研究で最初に開発したのは

α崩壊か自発核分裂崩壊に特化したα-ToF 検出器であ

るが、それを発展させてβ崩壊にも対応できるβ-ToF 検

出器と、βγ線分光に特化したγ-ToF 検出器も開発し

た。図９はβ-ToF 検出器の概念図であり、Si 検出器を

２段にしてβ線を弁別度高く検出することができる。図

10 は実際にβ崩壊核 81Ga を測定したもので、イオン飛

来時刻とβ線検出時刻の差分から半減期が正確に測定

できることが示せた。この測定は BigRIPS-SLOWRI での

Ni同位体の測定でも威力を発揮した。γ-ToFは KISSの

β線γ線検出器の中心にあるテープ輸送システムのテー

プの表面にイオンが打ち込まれた信号を ToF信号とするも

ので、βγ分光実験において基底準位とアイソマー準位の標識付を可能にする。 

 

まとめ 
重元素の起源の実験的解明はまだその一歩を踏み出したに過ぎない。実際に r-過程が起きてい

ると予想されている原子核の領域はまだその存在も確認されていない遥か彼方の原子核ばかり

である。それらの原子核の特性をより正確に理論予測するためには、できるだけ安定線から離れ

た原子核の特性、とりわけその質量を実験的に網羅的に測定してデータを蓄積することが王道

である。本研究によって、能率よく高精度で網羅的質量測定できる装置群を整備できたことは、

重元素の起源の解明に向けて大きな里程標を築いたといえる。 

5

as a new alternative methodology for in-MRTOF ion sep-
aration (see Fig. 2). Initially, the measurement of exotic
species was hindered by the high amount of contaminant
molecules delivered from the gas cell, and at the time of
the experiment a deflector unit inside the MRTOF-MS
was not installed. To nonetheless succeed the measure-
ment, the four (otherwise grounded) mirror electrodes
indicated by red color in Fig. 1 and 2, have been used
to provide strong periodically pulsed potential variations
of concentric geometry within the vicinity of these elec-
trodes. This acts similar to a pulsed drift tube and causes
a violation of the kinetic energy for ions present in the
affected region during the increasing or decreasing slope
of the electric pulses. The energy can be increased or
decreased depending on the polarity of the voltage tran-
sition.

The pulses were introduced by a fast transistor switch
altering the potential between the electrical ground of the
system and a voltage supply adjusted to about +600V.
As the electric pulses propagating through the system
can induce a disturbance on other electrodes, the chosen
voltage was a compromise between sufficiently ejecting
the unwanted ions and maintaining high accuracy for the
mass measurement of isobaric chains. The pulses were
synchronized with the lap time of the ions of interest so
that the location of desired ion species was in a non-
affected region when the pulse was present.

As an ejection from the system is not achieved by
crossing the region while the high voltage is static, the
unwanted molecular ions must occasionally cross the re-
gion and experience the voltage transition once or sev-
eral times until they were ejected from the system. The
success of ion ejection depends on the position of the
unwanted ions during the voltage transition and, if not
ejected, several pulses are needed. A satisfying perfor-
mance was reached by using a larger number of pulses,
i.e. 150 pulses in equally many subsequent laps (total
number of laps for wanted ions species was mostly 600
during the experiments), with a duration of 3 − 5µs for
each pulse. Before starting the CGIMS pulses after ion
injection into the MRTOF-MS, a waiting period of about
30 laps was applied to provide time for spatial ion sep-
aration. This separation scheme was successful and the
resulting TOF spectra were sufficiently clean to measure
the rare species delivered from the beam facility. In Fig. 3
the measurement of A/q = 86 isobars is shown with and
without the application of the new cleaning method. In
the top, only two dominant peaks from the bottom spec-
trum would be recognizable, but even so it would not
be known if other ions are not overlapping with the ions
of interest. The unambiguous identification of the ion
species would not be possible without the application of
an in-MRTOF separation scheme. This cleaning scheme
is presently being further investigated by simulations.

Another scheme coming into question was introduced
in [44]. In this study a well-timed short opening of the
mirror endcap electrodes was used for mass selective ion
ejection from an MRTOF-MS. While such a scheme has a

good performance in guaranteeing ion ejection, it has the
drawback that high-precision mass measurements per-
formed in the same device during the same trapping pe-
riod is challenging due to the voltage dynamics at the ion
mirrors.

A further method for ion separation has been studied
at CERN/ISOLDE and concentrates on isobaric separa-
tion by a single pulse applied to the central drift section
of an MRTOF-MS [48] during ion ejection with the in-
trap lift method [43]. It is a narrow-band separation
method specialized for isobaric contaminants, where a
wideband ion separation with such methodology would
require multiple pulses during the trapping period.

The presently most promising technique to provide the
desired separation is the use of a deflection device located
inside the MRTOF-MS [45–47], which we refer to as in-
MRTOF deflector (IMD). A new prototype of in-MRTOF
deflector with a planar geometry has recently been in-
stalled in the central drift region of the ZD-MRTOF sys-
tem and is presently studied in off-line experiments. Two
stainless steel plates are placed in a distance of 1 cm,
where one of them is separated to host a pulsed 5 cm
long electrode enabling the deflection of ions. The lateral
width of all plates is 10 cm to provide sufficient electric
shielding of the area. By the choice of plate distance and
size, a single hit with a dipole field of only 30V/cm is
necessary to cause an ejection of unwanted ions within
the same lap, i.e before they can exit the IMD section.
This allows for a targeted selective ejection at chosen lap
numbers and, thus, for a selective maintaining of ions
with different A/q while ejecting all other ions.
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FIG. 3. On-line application of in-MRTOF cleaning using elec-
tric pulses applied to four mirror electrodes. Two spectra of
A/q = 86 ions delivered from the BigRIPS facility have been
recorded. In the top the cleaning method is not applied and
molecular contaminants of other masses performing different
numbers of laps in the MRTOF-MS are present throughout
the TOF spectrum. In the bottom, the purified spectrum is
shown, where only species with A/q = 86 are remaining.

図８  IMD 無し（上）と IMD 有り（下）の ToF スペクトル         

図 9 β-ToF 検出器の概念図 

lifetime of the nuclide. Thus, if the lifetime of the nuclide is sufficiently shorter than the inverse
of the incoming rate (discussed in Sec. 4), it would be possible to decay-correlation of both.

Impact plate

Trajectory of
Secondary Electron

Incoming Ions

ToF
signal

Material coated
SSD surface

α/SF and β
decay signal

Wire grid

Stacked SSD
⊿E-⊿E telescope

Ceramic substrate

Fig. 1 Schematic view of the β-TOF detector. The double-layer SSDs have been embedded
in the impact plate of the detector to provide the ∆E-∆E telescope. A 1.8 mm Ceramic
support structure separates the two SSDs.

3. Online commissioning The online commissioning of the β-TOF detector was per-
formed using the ZeroDegree-MRTOF (ZD-MRTOF) system [3] operational at the RIKEN
RIBF facility. This system was coupled with a cryogenic helium gas cell behind the ZeroDe-
gree spectrometer [8] to thermalize the high-energy fragmentation and fission products from
BigRIPS. The thermalized radioisotopes were extracted from gas cell by RF carpet [9] and
subsequently transported to MRTOF-MS by several type of ion traps. The β-TOF detec-
tor was installed as the TOF detector of MRTOF-MS. In addition, an In-MRTOF deflector
(IMD) [3] was recently installed in the central drift section of MRTOF to prevent contam-
ination by molecular ions with different A/q, which can make background events. In this
online commissioning, the mass number of ions that can pass through MRTOF was set to
A/q = 81, and we concentrated on measured TOF and β-decay of 81Ga2+ with a half-life of
1.217(5) s [10].

Figure 2 shows the two-dimensional ∆E-∆E mapping obtained with two SSDs coincidences:
without any RI beam (a) and with the beam of 81Ga2+ (b). The energies were calibrated using
the research pulser (ORTEC 448) with scaled the decay energy of 241Am α-source. Detected
energies up to 200 keV include noise contributions from the internal circuit of the β-TOF and
mirror switching of the MRTOF-MS. However, it discriminates higher energy signals from
noise events, and these are β-decay signals originated from radioactive nuclides.
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Fig. 4 Measured decay time distribution of 81Ga along with the expected decay time
distribution functions. The red solid line drawn with the present experimental value, and the
green dashed curve drawn with a literature value of T1/2=1.217 seconds [10].

4. Numerical consideration In measurement with a given background rate, the number
of decays Ndecay must be statistically significant relative to the number of backgrounds Nback

and their variation. Relative detection capability has been evaluated in terms of the “figure of
merit (FOM)”. The FOM, which is a quantity of signal intensity relative to the background
in units of background error [13], is defined as

FOM =
Ndecay√

Ndecay + Nback
. (1)

Ndecay is described by the detector efficiency ε, the number of TOF events NTOF, and the
mean lifetime of the nuclide τ ,

Ndecay = εNTOF(1− e−∆T/τ ), (2)

where ∆T is the coincidence time width of the correlation, in units of the lifetime. The number
of background counts Nback is given by

Nback = νb∆T, (3)

where νb is the back ground events within the lifetime. At a given a background events νb,
selecting ∆T that maximizes the FOM will allow the detector to maximize its capability.

Figure 5 (a) shows the ∆T that maximizes FOM as a function of the background rate in τ .
The difference between the line colors is the difference in the number of TOF. The solid line
is the area that satisfies the limit of detection described later. Based on the evaluation of the
FOM, the appropriate coincidence time width for the measurement can be determined.

The statistical significance of the measured data relative to the background level is essential
for low rate counting measurements. From Currie’s statistical evaluation [14], the counts at the
critical level and limit of detection are defined as LC=1.64σB and LD=3.29σB, respectively,
where σB is the standard deviation of the background counts. The number of TOF events
required to satisfy the detection limit LD can be estimated from the detector efficiency ε and
the probability of decay during time ∆T , is given by NTOF ≥ LD/ε(1− e∆T/τ ).

Let us consider one example here. The number of TOF events corresponding to LD and
LC is plotted at different background, as shown in Fig. 5(b). When the background νb=1.0,
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図 10 81Ga と相関したβ線の遅延分布 
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