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研究成果の概要（和文）：　天体における早い中性子捕獲(r-)過程における核分裂の影響を調べて、重元素合成
とその起源天体の解明を目指す開拓的研究を行った。超重核近傍の未知中性子過剰核はウランビームとアクチナ
イド標的による核反応で生成し、元素選択型質量分離器(KISS)によって分離・収集、その後のβ遅延核分裂崩壊
を測定する。核分裂障壁や分裂片分布から、r-過程終端部の詳細を明らかにする予定だ。
　本研究により、高効率・高エネルギー分解能でβ線を測定する新たな検出器ー読出系を完成。並行して飛行時
間測定法による精密質量測定システム(MRTOF)を整備した。キュリウム標的の使用許可が降り次第、本測定を開
始できる状況になった。

研究成果の概要（英文）： A pioneering work of the astrophysical heavy-element synthesis has been 
performed. It aims to study fission phenomena of synthesized isotopes in the rapid neutron capture 
process at explosive environments. Such isotopes can be produced through the multi-nucleon transfer 
reactions of uranium-beam and actinides target. And they are separated and collected with using KEK 
Isotope Separation System (KISS). Measurements of fission barriers and fission-fragment 
distributions of their beta-delayed fission phenomena will make clear the termination condition of 
the r-process.   
 New beta-ray detection system with high collection efficiency and high energy resolution has been 
developed in this work. And Multi-Reflection Time-of-Flight mass spectrograph (MRTOF) has been newly
 installed at the KISS facility. Measurements of fissions from unknown neutron-rich very heavy 
isotopes  will be launched after the permission for use of curium target in the laboratory.

研究分野： 原子核物理

キーワード： 早い中性子捕獲過程　精密質量測定　GAGG検出器　超微細構造測定
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　金・白金・ウランなどの重元素の起源は、超新星爆発や中性子合体などの爆発的天体環境における早い中性子
捕獲(r-)過程だと考えられているが、定量的理解は出来てない。そこでr-過程終端部での重元素生成を調べるた
め、極めて重い中性子過剰核を人工的に生成し、β遅発核分裂を測定を目指して開拓的研究を開始した。これま
での研究・開発の蓄積をもとにした、世界に先駆けた研究である。
　具体的には核分裂を詳細に調べるための高性能検出器の開発、未知重元素同位体の精密質量測定を行うシステ
ムの設置を行った。今後の実験によって、中性子星合体で予測されている核分裂起源の重元素生成に定量的な判
断が下せるようになるだろう。

※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 
 2017 年 8 月に重力波によって特定された天体の光学観測から、重元素合成の起源として中性
子星合体が注目を浴びるようになった[1]。当時の遠赤外線の減光スペクトルからは、早い中性
子捕獲(r-)過程由来のランタン近傍の重元素生成が裏付けられた[2]が、さらに重い r-過程終焉部、
いわゆる核分裂リサイクルを起こす Cf などの長寿命で中性子過剰な重元素同位体の寄与は特定
できなかった。その背景には正確な核データの欠損という状況がある。 
 終焉部における未解明な課題を列挙すると、「どこで終焉するのか？」、「どのように終焉する
のか？」、「元素存在比パターンへの影響は？」、「超重元素は生成されるのか？」などの学術的課
題が浮かび上がる[3]（図１）。これらの課題に応えるべく、r-過程終焉部の重元素同位体の定量
的な生成量評価や崩壊過程の予測精度向上が原子核物理における喫緊の課題となっている。 

 KEK では r-過程で生成される金・
白金などの天体環境を特定するため
に、2015年から世界に先駆けてKISS
プロジェクトを開始している。ここ
では、重イオンによる多核子移行反
応を利用して中性子過剰同位体を人
工的に生成し、レーザー共鳴イオン
化のできる質量分離装置(KISS)にか
けることで、特定の原子番号と質量
数を持つ放射性同位体を効率よく特
定・観測できる[4]。そこで、本研究で
は KISS によるプロジェクト研究の
促進に加えて、その性能を最大限活
かして、r-過程終焉部の核構造研究に
先鞭をつけることを目指して、新た
な実験装置開発などを開始した。 
 
２．研究の目的 
 r-過程終焉部の中性子過剰重元素同位体は、近傍原子核との質量差によって、β崩壊、β遅発
核分裂、β遅発中性子放出、自発核分裂などの多様な崩壊を起こすことが想定される（図２）。
高温で高中性子数密度下の r-過程環境では、その生成と崩壊経路を評価するために、関連する同
位元素の質量、核分裂障壁、寿命、崩壊分岐比、中性子捕獲率などのデータが必要となる。本研
究では、終焉部での崩壊経路において最も特徴的なβ遅発核分裂の定量的評価の確立を目指し

 
図１. 核図表における r-過程終焉部。r-過程推定経路は、超重核領域にまで及ぶ。核分裂障
壁（図２参照）の大小によって、β 崩壊、β 遅発核分裂、β 遅発中性子放出など崩壊様式
は多岐に及ぶ。黒線で囲んだ半透明グレーゾーンが本研究対象。核分裂障壁予測は KUTY理論
による。 

図２. 終焉領域原子核(A,Z)の可能な崩壊様式。核分裂障
壁(Bf)、中性子分離エネルギー(Sn)、娘核(A, Z-1)との質
量差(QEC)との兼合いで崩壊方向が変わり、元素存在比
パターンへの影響も変わる。 



 

 

て、観測手法の開発を行った。 
 β遅発核分裂はβ崩壊の最大エ
ネルギー(Eβ(max))、β崩壊強度関
数、核分裂障壁などの物理量によっ
て記述される。β崩壊最大エネルギ
ーは、関連する親−娘核の質量差
(Qec)から導くことができる。本研究
では、迅速に 1ppm レベルの分解能
で原子核質量の決定ができる、多重
反射型飛行時間測定式質量分析器
(MRTOF-MS)を KISS の下流に設
置し、後で述べる崩壊分光と並行し
て未知中性子過剰重原子核の質量
測定を行うこととした。MRTOF-
MS は、最近の研究開発において本
研究グループが測定手法を確立し、
重元素同位体の精密質量測定に威
力を発揮している装置[4,5]である。
本研究では、KISS からのおよそ 15 keV の低エネルギーRIビームを効率よく Heガス中でとめ
て、MRTOF-MS に輸送する Gas Cell Cooler Buncher (GCCB)を新たに開発して、KISS に設
置することとした（図３）。 
 β崩壊強度関数は、β崩壊の分岐比測定から得られる。他方で遅発核分裂の場合の障壁(Bf)測
定は、測定の難しさから、あまり実験が行われて来なかったので、最近開発された高密度で発光
特性の良い GAGG結晶による検出器の開発を始めることとした。また、従来からの KISS プロ
ジェクトの促進の面から、大立体角で低バックグランド計測が可能となる MSPGC (Multi-
Segmented proportional Gas Counter)の改良、レーザー共鳴イオン化経路の開拓研究を元に、
効率良い物理成果獲得を目指した。 
 
３．研究の方法 
 KISS では、重イオンビームと重元素標的による多核子移行反応で生成・放出された中性子過
剰な未知重元素同位体をドーナツ型ガスセルに充填されたアルゴンガスとの衝突により熱化さ
れる（図３）。これらの熱化された同位体の一部は、電気的に中性な単一原子状態となる。アル
ゴンガス流によってガスセル出口に輸送された中性原子は二色のレーザーに照射され、元素選
択的なイオン化が行われる。イオンとなった未知同位体は、低速用イオンガイドによって高真空
領域へと輸送されたのち、15kV 程度の電位差によって均一に加速され、下流の双極磁石によっ
て質量分離を受ける。 
 KISS により、原子番号及び質量数を選択された未知同位体イオンは、双極磁石下流に設置し
たビーム偏向電場を用いて、さらに下流の高精度質量測定システム及び遅発核分裂測定システ
ムに周期的に振り分けられる（図３）。高精度質量測定システムでは、KISSからの低速イオンビ
ームを再度ヘリウムガス中に入射し熱化する。大半がイオン状態で止まるヘリウムの特性を活
かして、未知同位体イオンを収集、極低速のイオンビームとして MRTOF 前段のイオントラップに
入射、バンチ化したイオンビームへの加工後、MRTORに入射して、イオン質量の精密測定を行う。   
 遅発核分裂測定システムは KISS ビームを止めるための極薄膜回転体に密接させて、核分裂片
測定のための Si 検出器とβ線
測定のための GAGG 検出器が設
置される。これらによって、未
知同位体から放出されたβ線
のエネルギー情報とともに、β
線直後に放出された核分裂片
のエネルギー測定から、分裂片
の質量分布情報が測定される。 
 本開拓研究で、最も重要な核
分裂障壁は、Bf=QEC-Eβ(max)の
関係式から得られる。ここで、
QEC は精密質量測定システムで
測られた未知同位体質量値か
ら、Eβ(max)は核分裂片測定シ
ステムの GAGG 検出器で測定さ
れたβ線エネルギー情報から
得られる。 
 
４．研究成果 

図３. KISS 概念図。遅発核分裂測定器, 高精度質量測定
装置以外の機器は、全て稼働中あるいは設置済みである。 

 

図４ mini-MRTOF を組み込んだ高精度質量測定システム 
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 KISS に設置した
高精度質量測定シ
ステムでは、入射イ
オンの運動エネル
ギーが 15keV と言
う低速であるため、
ヘリウムと真空を
仕切るための入射
窓が使えない。そこ
で 、 本 研 究 で は
GCCB 上流に作動排
気システムを導入
し、入射窓なしのヘ
リウムガスセルを
製作した（図４）。
また、今後の可搬性
を考慮して、MRTOF
の電極間距離を従
来のものから 1/2
程 度 に短く し た
mini-MRTOF を製作、
所定の性能を確認
できた[6]。 
 本研究により一

足早く開発を終えた精密質量測定システム
からは多くの物理成果が得られている。特
に Choiらによる MRTOFを用いた超微細構造
測定[7]では、これまで不可能であった長寿
命あるいは安定な同位体の磁気モーメン
ト、核荷電半径などを、MRTOFによるイオン
計数とレーザー分光法を組み合わせて調べ
られることを、初めて示した（図５）。 
 遅発核分裂測定システムの構築では、β
線を効率よく測定するための大型 HR-GAGG
結晶(C&A社製）による検出装置を開発した。
HR-GAGG 結晶(50mm x 50mm x 30mmt)からの
520nm シンチレーションを効率よく読み出
すために、本研究では 8x8 に並べた
MPPC(Multi-Pixel Photon Counter, 浜ホ
ト製 S13360-6050VE)を専用ヘッドアンプ
(クリアパルス社製、model 80348)に装着し
た（図６）。ヘッドアンプからのデジタルシ
グナルは、data processor（クリアパルス

 

図６ HR-GAGG結晶と S13360-6050VE-8-8
を装着したヘッドアンプ 

図５ MRTOFで測定された KISSからの 194,196Osの飛行時間(TOF)スペ

クトルおよび TOFピーク強度のレーザー周波数依存性。 
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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 ×
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(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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FIG. 4. (a) and (b) are the resonance spectra of 196Os and 194Os,
respectively, obtained by evaluating the Os2+ ion counts from the
TOF specta of MRTOF-MS. The horizontal axis indicates the laser
detuning relative to the transition frequency ν0 = 12 10019.84 GHz
(λ1 = 247.7583 nm). The red lines are the best-fit result of the
simultaneous fitting analysis.

peak. As the rate of 194Ir2+ and 194Au2+ would be independent
of laser frequency, the resonance spectrum for 194Os2+, shown
in Fig. 4(b), was determined from the total count rate of the
spectral peak at t = 6 763 160(1) ns. The large background is
the result of the unresolved Ir and Au ions. The error bars are
derived from the error matrix calculated by the ROOT MINUIT
library [45].

In the case of A/q = 98, the calculated TOF intervals be-
tween ions were over 20 ns. Therefore the sum of four hybrid
Gaussian functions with the same shape was used for fitting.
The analysis was done in the same way as explained above in
the case of A/q = 97. Finally we could obtain the resonance
spectrum for 194Os and 196Os as shown in Figs. 4(a) and 4(b),
respectively.

C. Resonance spectra analysis

Figures 2(a) and 4 show the resonance spectra of 194Os and
196Os obtained from the β-decay growth curve and MRTOF-
MS TOF spectra, respectively. Since there is no hyperfine
splitting for even-A Os with Iπ = 0+, single resonance peaks
were observed. The line shape for the resonance peaks can

be expressed as a Voigt function, which is a convolution of
Gaussian and Lorentzian components. The Gaussian width
consists of Doppler broadening and laser linewidth, whose
full-width at half maximum (FWHM) values were evaluated
to be 1.0 GHz at 300 K and 3.4 GHz, respectively [14]. As a
result, a total Gaussian width of 3.5 GHz was used as a fixed
parameter in all fitting analysis. The Lorentzian components
consisted of a gas-pressure broadening, laser power broaden-
ing, and the 2.6 MHz natural width of the present transition.
The Lorentzian width %L was a free parameter in this analysis.

The resonance spectra were simultaneously fitted by Voigt
functions with common free parameters of Lorentzian width
%L for Figs. 2(a), 4(a), and 4(b) and peak position (corre-
sponding to isotope shift value) for Figs. 2(a) and 4(a). The
fitting analysis was performed using the ROOT MINUIT library
[45]. The reduced-χ2 of the simultaneous fitting result was
1.25. From the fitting, %L was deduced to be 11.8 ± 1.8 GHz.
As a result, a total FWHM of 12.8 ± 3.4 GHz was obtained,
which is consistent with the previous study [14]. The values of
resonance peak position for 194Os and 194Os were determined
to be ν194 = −3.53(58) GHz and ν196 = −6.24(95) GHz at
the gas cell pressure of 67 kPa with the offset frequency of
1 210 019.84 GHz. To evaluate the isotope shift, the previ-
ously measured value [14] of ν192 = −0.33(22) GHz at the
pressure of 17 kPa was used for the reference. Considering
the gas pressure shift of −51(4) MHz/kPa [14], the resonance
peak positions are evaluated to be ν194 = −0.98(61) GHz and
ν196 = −3.69(97) GHz at the pressure of 17 kPa. Finally, the
isotope shifts for 194Os and 196Os from the reference isotope
192Os are deduced to be ν194 − ν192 = −0.65(65) GHz and
ν196 − ν192 = −3.36(99) GHz, respectively.

IV. RESULTS AND DISCUSSION

From the isotope shift of 194,196Os, corresponding isotopic
variation in the mean-square charge radius δ〈r2〉192,A and the
quadrupole deformation parameter 〈β2

2 〉1/2 were evaluated.
Then, the nuclear structure of 194,196Os could be discussed
from the comparison between the obtained results and theo-
retical predictions.

A. Isotope shift

The IS between two isotopes A, A′ in a transition i is the
sum of the mass shift (MS) and the field shift (FS):

δνA,A′

i = δνMS + δνFS.

The MS is composed of the normal mass shift (NMS) and the
specific mass shift (SMS):

δνMS = (KNMS + KSMS) × A′ − A
AA′ .

In the s2 → sp transition the contribution of SMS is supposed
to be as small as (0 ± 0.5) NMS [46]. Neglecting the SMS,
the MS is simply rewritten as

δνMS = 1
1836.1

νi × mA′ − mA

mAmA′

where νi = 1 210 019.84 GHz is a transition frequency. The
FS is expressed as the product of electronic factor Fi and the
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図７ GAGG+MPPC の検出器によって測定された 90Sr のエネルギースペクトル。 



 

 

社製、model 80057)を介して、多チャンネル高速バッファリングが可能なデータ収集システム
GRIFFIN[8]を通して、ストレージされる。図７に１台の HR-GAGG シンチレータに接続された MPPC
パネルで測定された１モジュールごとの 90Srからのベータ線エネルギースペクトラムを示した。
すべての MPPC が正常に働いていることが確認できた。152Eu からの 344keV のγ線測定で得られ
た GAGG 結晶のエネルギー分解能は 64 枚の MPPCを全て足し上げたスペクトル上で 6%となり、想
定よりも２倍程度悪かった。今後の MPPC印加電圧調整、各 MPPC 出力の温度補正などによって改
善されるものと期待される。 
 並行して日常的に進められた KISSプロジェクトの促進においては、従来用いられてきた大立
体角のベータ線検出用ガス検出器(MSPGC)の改良や、効率の高いレーザー共鳴イオン化経路の探
索などによって、核反応生成率が少ない短寿命な中性子過剰核に関する崩壊核分光が可能とな
り、r-過程に関連する原子核の核構造に対する系統的理解が進んだ[9-14 など]。また、本実験
課題遂行のための、キュリウムやウラン標的の使用環境に関する検討が進み、今年度には標的材
料を RIBF施設に搬入し加工後、照射実験に使える目処が立った。 
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