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研究成果の概要（和文）：物質・反物質対称性（CP）の破れの起源を探るために、極性分子において、不対電子
の永久電気双極子能率（EDM）が、分子内有効電場により、大きく増幅されることに着目し、FrとSrの冷却分子
生成とEDM測定技術の開発を進めた。特に、赤外線ヒーターによる非接触加熱方式を用いた表面電離イオン源
と、ヨウ素分子と高精度波長計を用いた周波数安定化を行うことで、核融合反応による大強度レーザー冷却Fr源
の技術を確立した。さらに、２種類のRb同位体の共存トラップ技術を確立するとともに、Fr-Sr内部の有効電場
を相対論的結合クラスター理論により評価することで、Fr-Sr分子EDM測定に向けた基盤技術を確立した。

研究成果の概要（英文）：In order to investigate the origin of matter-antimatter symmetry (CP) 
violation, we focused on the fact that the permanent electric dipole moment (EDM) of unpaired 
electrons in the polar molecule is greatly enhanced by the intramolecular effective electric field 
and its relativistic effect. We performed the developments to realize the cold Fr-Sr molecules for 
the accurate EDM measurement. In particular, we have established a technique for a high-intensity 
laser-cooled Fr source by using the nuclear fusion reaction with a surface ionization ion source by 
a non-contact heating method with an infrared heater to produce Fr and the frequency stabilization 
with an iodine molecule and a high-precision wavemeter. Furthermore, by establishing a coexistence 
trapping technique for two types of Rb isotopes and evaluating the effective electric field inside 
Fr-Sr by relativistic coupled cluster theory, we have established a basic technique for Fr-Sr 
molecule EDM measurement. 

研究分野：原子核物理

キーワード： レーザー冷却分子干渉計　永久電気双極子能率　CP対称性　超対称性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
分子内の有効電場が大きい極性分子において、電子EDMが格段に増幅されることを利用し、分子EDM研究が注目さ
れている。しかし分子EDM測定は、ビーム実験のみであり、測定感度は外場との相互作用時間数ミリ秒程度に制
限されている。今回、２種類の冷却原子を準備して、それらを会合することで、冷却分子を生成することを目指
しており、長い相互作用時間を実現できるため、EDM測定精度の限界を打ち破ることが可能となり、学術的に重
要と考えられる。さらに、生成するFr-221のgeneratorであるAc-225は、内包治療薬剤としても注目されていお
り、この大強度Ac製造は社会的にも重要な意義を持つ。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
これまで物質・反物質対称性破れ（CPの破れ）の起源を解明するために、CPを破る観測量

である基本粒子の永久電気双極子能率（EDM）探索実験が行われてきている。CPの破れが、ど
のような機構で発現するのか、強い相互作用と電弱相互作用の各々において理解するために、ク
ォーク色電荷 EDM、およびレプトン EDM、そしてそれらの相互作用により生じる CP の破れ
を、多彩な素粒子、量子多体系において調べる必要がある。EDMは、素粒子標準理論の物理過
程から生じるバックグランドが極めて小さく、新物理に対する感度が高いと考えられている。そ
こで、標準理論から予測される EDMの寄与〜10-37ecmに至る 10桁、さらに現代物理が対象と
すべきエネルギー上限であるプランクスケールまで 15桁に及ぶ未踏領域を探査する実験技術が
必要となっている。LHCでは質量 125GeVのヒッグス粒子発見という重要な結果が得られ、現
状では超対称性（SUSY）粒子の兆候は観測されず、重い SUSY粒子が示唆されている。SUSY
粒子等の未知粒子の伝搬により生じる量子補正効果から EDMが発現するが、この EDM測定で
は、現在の加速器で到達困難な重い質量領域（~10 TeV以上）が探索可能である。さらに、カラ
ー電荷を持つ粒子に感度がある LHC 実験とは相補的に、カラー電荷を持たない SUSY 粒子へ
の感度が高い電子 EDM測定の重要性は高まっている。先行研究では、電子やクォーク・核子を
構成要素にもつ量子多体系：原子・分子を対象に、蓄積セルやビーム等を用いて EDMが探索さ
れてきた。EDMの測定精度は、測定粒子にかかる有効電場、スピン偏極保持時間（相互作用時
間）、EDM増幅度等が大きいほど向上する。現在、この有効電場が大きい量子多体系を見出し、
長い相互作用時間を達成できる CPの破れの「高解像度顕微鏡」の実現が注目されている。 
 
２．研究の目的 

EDM は、標準理論を超える模型において、SUSY 粒子をはじめとする未知素粒子が、クォ
ークやレプトン等の素粒子の周りを伝搬することにより生じると考えられ、この微小な量子補
正効果の中に、未知素粒子の質量や CPを破る新しい位相パラメータの情報が含まれている。今
回、CPの破れの起源を解明するため、「レーザー冷却 RI分子」（RI：放射性同位元素）Fr-Srを
用いた次世代 EDM測定技術を確立する。特に CPの破れが、極性分子等の複合粒子・量子多体
系において相対論効果等により増幅されることに着目する。分子は、内部電場や回転、振動励起
など、様々な自由度を持っており、複雑な多体系であるが、量子多体系を制御する多彩な自由度
を持っているとも考えられる。そこで、重元素・RI 冷却技術と相対論的結合クラスター理論に
よる原子・分子の精密理論計算技術を駆使し、分子内の電子 EDMを増幅させるよう、観測の擾
乱となる自由度は全て凍らせるような量子制御技術を確立する。２種原子の同時トラップ・フェ
ッシュバッハ共鳴による冷却 Fr-Sr 分子生成と EDM 測定を実現するために必要となる基盤技
術：大強度レーザー冷却 Fr源と異種原子共存トラップ技術を確立する（図１）。 

図１：冷却 Fr/Sr原子をMOT 中に共存トラップして、冷却 Fr-Sr分子源を生成する。 
 
３．研究の方法 
分子 EDMの測定には、(1)大強度 Fr生成と、(2)異種原子共存トラップの技術確立が必要である。
さらに、分子 EDMから、電子 EDMを抽出するためには、(3)分子内の不対電子にかかる有効電場
の高精度計算が必要となる。そこで、以下の３つの柱に沿って、研究を進める： 
(1) 大強度 Fr生成：理化学研究所・仁科加速器センターの AVF サイクロトロンを用いて、２種

類の Fr 同位体における大強度生成技術を確立する。核融合反応による 210Fr生成と、アクチ
ニウム：225Ac（221Frの Generator、寿命約 10 日）製造による 221Fr高強度線源の開発を行う。 

(2) 異種原子共存トラップ：Fr と Sr の共存トラップの技術確立を行う。生成 Fr のオンライン
レーザー冷却・トラップ技術を実現する。さらに、異種原子トラップとして、ルビジウムの
２つの同位体（85Rb,87Rb）を用いた共存トラップとスピン歳差周期測定技術を確立する。 

(3) Fr-Sr 内の有効電場に関して、相対論的結合クラスター理論による精密計算を行う。 
以上、これらの 3 つの研究開発を有機的に連携することで、分子 EDM による電子 EDM 抽出の研
究手法の確立を進める。 
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４．研究成果 
Fr-Sr分子の EDM測定に向けて、その基盤となる大強度 Fr生成、異種原子共存トラップ、分子
内有効電場の精密評価を行ない、以下のように、分子 EDM測定の基盤技術を確立した。 
(1) 大強度 Fr生成： 

Fr-Sr分子生成には、分子を構成する Frと Srの双方の冷却原子が十分に磁気光学トラップ
（MOT）中で捕獲されることが鍵となる。今回、放射性同位元素（RI）・Frを構成要素にもつ
RI分子を生成するにあたって、分子生成効率を考慮すると、MOT 中で〜108個の Fr 捕獲数を
実現する必要がある。そこで、18Oビーム（加速エネルギー110MeV）と 197Au標的による核融
合反応により 210Fr 生成を行うための表面電離イオン源の開発を行った。これは、融点近く
まで金標的を加熱することで、Frを熱拡散により表面に移動させるとともに、表面電離現象
により Fr+として引き出す。これまでの研究により、加熱用ヒーターの長時間動作が困難で
あり、また加熱により放出される各種導電性元素の付着により、Fr 引き出し電極のリーク電
流が増加するため、長時間の Fr 安定供給が困難であった。そこで、標的加熱を赤外線ヒー
ターで行う非接触方式に変更し、さらに、電極の構造を 2分割して、Fr イオンの引き出しと
ステアリングの機能を兼ね備えるコンパクトな構造とした。その結果、引き出し電極のリー
ク電流がなく、大強度 Fr の安定供給を可能とする表面電離イオン源の開発に成功した。さ
らに、一次ビーム強度・2puAにおいて、国内で最大収量・〜107Fr+/sを達成した。このこと
で、Fr-Sr分子生成に必要な Fr 収量を実現する表面電離イオン源の技術を確立した（図２）。 

図２：赤外線ヒーター加熱による表面電離イオン源の構造を左に示す。右図は、融合反応に
より引き出された RIのα崩壊エネルギースペクトルを示す。210Frを中心に、Frの同位体
が生成されていることが確認される。下左図は CYRICでの Fr 収量の温度依存性を示してお
り、下右図は、理研での同様のデータを示す。融点近辺で収量の増加が見られる。 
 
さらに、210Frの同位体である 221Frの高強度線源の開発を進めた。これは、221Frの generator
となる 225Ac（寿命〜10 日）を大強度で生成しておき、化学処理を施して高強度 221Fr 線源を
製造し、オフラインでも常時、Fr 供給を行えるようにする新しい実験手法の確立を目指すも
のである。今回、理研の冷却 Fr源ビームラインと同じビーム輸送系に、225Acを生成する標
的照射装置を設置した。本装置では、226Ra(p,2n)225Ac 反応により 225Ac を生成するが、高放
射性の 226Ra 標的はタンタル製の密閉容器に格納され、ビーム照射中、循環水と循環ヘリウ
ムによって冷却される。226Raを模擬した natBa標的を用いて、natBa(p,xn)反応で La 同位体を
生成・性能評価試験を行い、安全に RI 製造が行えることを確認した。現在、規制庁から Ac
製造の許可がおりるのを待っており、Ac/Fr大強度製造の準備は万端である 
 

(2) 異種原子共存トラップ： 
分子生成を行うために、Frと Sr等、複数の異種原子を磁気光学トラップ（MOT）で同時に冷
却・トラップする必要がある。今回、限られた Fr 収量のもと、この分子生成技術を実証す
るために、Frの MOTの技術確立を行い、同時に Rbの２種類の同位体（85Rb,87Rb）の共存ト
ラップ技術の開発を進め、分子生成の基盤技術を確立した。Fr-MOTの実験は、東北大・CYRIC
にて、これまで整備を進めてきた Fr生成ビームラインで行なった。MOTは、原子を冷却・捕
獲するためのトラップ光と、自然放出等でトラップ光に反応しない準位に落ち込んだ原子を
再び冷却サイクルに戻すためのリポンプ光が必要となる。このトラップ光とリポンプ光の２
本のレーザー光の周波数を参照し、安定化するために、周波数オフセットロックによるリポ
ンプ光の周波数安定化を行った。4.6 GHzの RFを EOMに入力し、トラップ光をその EOMに
通して 10 次のサイドバンドを発生させ、トラップ周波数に対して 46 GHz離れた周波数（ν
10）を発生させた。Frのトラップ光とリポンプ光の周波数差は 46.1 GHzであり、ν10とリ
ポンプ光の周波数差はおよそ 0.1 GHz程度になり、2本のレーザー光の周波数差 46.1 GHz
をビート信号としてモニターする。この 0.1 GHzのビート信号を自己遅延ホモダイン検出に
より検出し、トラップ光源にフィードバックすることで，リポンプ光の周波数が変動しても
トラップ光の周波数が自動的に追従し、2本のレーザー光の周波数を同時に掃引できる。こ
の手法は，安定同位体が存在しない原子を MOTに捕獲するために有効である。その結果、Fr



の MOT を確認し、トラップ個数は、一次ビーム強度に依存して、103個以下と限定的なもの
の、理研での大強度一次ビームにより、所定の Fr 蓄積個数達成に見通しをつけた（図３）。 

図３： 東北大 CYRICでの実験。MOTでトラップされた Frからの蛍光を示す。MOT ON/OFF
は、MOTの磁場を ON/OFFを示す。上のプロットに示すように、トラップ原子からの蛍光信号
が確認され、Frのトラップ技術確立を進めた。 
 
また、理研において大強度 Fr-MOT を行うため、光源として、210Fr の D2 トラップ光（波長
718.216 nm、チタンサファイアレーザー：TiS-1）、D2 リポンプ光（718.137 nm、ECDL：外部
共振器レーザー）、D1 リポンプ光（817.099 nm、TiS-2）、87Rb原子の D2トラップ光（780.246 
nm、ECDL）、D2 リポンプ光（780.234 nm、ECDL）、D1 リポンプ光（794.969 nm、DFBL）の開
発・整備を完了した。さらにこの 6つの光源を 1台の高精度波長計を用いて同時に周波数安
定化するフィードバック制御機構を開発した。これは、将来的に、２つの Fr 同位体（210Fr・
221Fr）共存トラップを実現する上で、Frの広範囲にまたがる D2 線の同位体シフト周波数の
高精度測定が重要となってくる。本開発により、トラップ光源の制御に任意の波長でロック
可能な波長計を用い、先述のヨウ素分子の吸収線にロックしたレーザーを用意し、両者間の
ビートを取ることで同位体シフトを高精度に測定し、共存トラップを可能にするものである。
また、異種原子を用いた共存磁力計開発のために、２種類の Rb 同位体の同時トラップを実
現し、そのスピン歳差周期測定も実証した。なお、すでに、Rb-Srの共存トラップの研究開
発は進んでおり、これらの３つの技術を組み合わせることで、Fr-Sr分子生成が可能となる。 
（T,Aoki,K.Umezawa,Y.Yamanaka,N,Takemura,Y.Sakemi,Y.Torii, JPSJ81(2012)034401） 
 

(3) 分子内有効電場： 
Fr-Srのような極性分子を用いて、分子を構成する不対電子の EDMを抽出するには、電子に
かかる分子内での有効電場の理論的評価が重要となる。この有効電場が大きいほど、電子 EDM
の測定感度は高くなる。本研究では、これまで Fr原子の電子 EDM増幅度の高精度評価を進
めてきた相対論的結合クラスター理論をベースに、この Fr-Srにおける有効電場の評価を行
なった。その結果、4.2 GV/cmの有効電場が分子内部で実現されることがわかった。これは、
電子 EDMの世界最高感度を実現している ThO分子（80 GV/cm）には及ばないものの、本研究
では、Frも Srもレーザー冷却されたトラップ原子を用いて冷却分子を生成・トラップする
ため、その相互作用時間は、最大、Frの寿命程度〜分を実現できる。ThOは、バッファーガ
スによる ThO分子ビームの冷却によりビームを減速させることで、相互作用時間を長くする
工夫を進めているが、m 秒のオーダーであり、EDM 測定感度のさらなる改善が困難である。
一方で、Fr-Sr と ThO は、電子 EDM と電子・原子核の CP を破る相互作用の相関が異なるた
め、電子 EDMを分解して抽出するには相補的に重要であることが示された。 

 
これらの３つの基盤技術の連携のもと、Frの収量が 108個以上、MOT 中に蓄積できれば、所定の
Fr-Sr分子 EDMの測定が可能になる。今回、18Oの一次ビーム強度〜2puAでは、Fr イオンの収量
は 107個/s を実現しており、MOT 中での蓄積個数は、106個が可能になっている。一次ビーム強
度を 10puAまで増強し、また、MOTへ Frを導入するチューブ内壁に、Frが吸着しないような DLC
（ダイヤモンドライクコーティング）コーティングを施すことで、１桁の MOT蓄積個数増強は確
実である。また、MOT に導入する前に、高温 Fr 原子をレーザー冷却・コリメートすることで、
MOTでのトラップ効率を向上させることで、所定の 108個のトラップは可能と考えられる。以上
の研究開発により、Fr-Sr分子による電子 EDM測定の基盤技術を確立した。 
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