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研究成果の概要（和文）：本研究期間中229ThがドープされたCaF2結晶（共同研究しているウィーン工科大学の
グループが作成した）を用いて放射光施設SPring-8にて229Th原子核第一励起状態から放出される真空紫外領域
の光を観測することに成功した。また結晶中での第一励起状態の寿命を測定し、特定の波長のみを透過させるバ
ンドパスフィルターを用いることで波長を0.4 nm程度の精度で決定した。更に、X線ビーム照射中は第一励起状
態の寿命が優位に短くなることを発見した。

研究成果の概要（英文）：Thorium-229 (229Th) has a very low first excitation energy of about 8.4 eV 
and is expected to have applications such as nuclear clocks. We succeeded in observing the light in 
the vacuum ultraviolet region emitted from the first excited state of 229Th nucleus at SPring-8 
using 229Th-doped CaF2 crystals developed by TU Wien. The lifetime of the first excited state in the
 crystal was measured, and the wavelength was determined with an accuracy of about 0.4 nm by using 
band-pass filters. Furthermore, we found that the lifetime of the first excited state is shortened 
during X-ray beam irradiation.

研究分野： 素粒子原子核物理学

キーワード： トリウム229　原子核　アイソマー　真空紫外光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
トリウム229原子核を用いた「原子核時計」の開発に成功すれば、現在の秒の定義に用いられている原子時計と
同等以上の高精度な時計（周波数標準）が実現できると期待されている。また、素粒子標準理論を超えた物理の
一つの可能性として微細構造定数が時間変化するモデルが宇宙論で考えられているが、原子核時計を用いて遷移
周波数の安定性を長期間測定することでこれまでより微細構造定数の時間変化を数桁程度更新できると考えられ
ている。本研究では研究開始時には精度良く分かっていなかった229Th原子核の第一励起状態の寿命を精度良く
測定することに成功し、原子核時計の実現に一歩近づくものとなった。

※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 
 原子核の励起エネルギーは通常 keV から MeV のスケールである。その一方、トリウム同位
体の一つ 229Th は、第一励起エネルギーが 8 eV 程度と原子核の中で最低であり、しかも極端
に低い（２番目に低い 235U は 78 eV で、他は全て１ keV 以上である）。また、その準位は準
安定状態（アイソマー状態）であることが知られている。第一励起エネルギーは真空紫外領域に
対応するため、229Th は真空紫外レーザーにより励起することが可能で、近年原子核物理のみな
らず原子物理・放射化学などといった幅広い分野で注目を集めている。特に原子核は外乱の影響
を受けにくいという利点があるため、現在秒の定義に用いられている原子時計を超える周波数
精度を持つ原子核時計の実現が考えられている。またこの原子核時計を用いた新物理探索も考
えられている。微細構造定数はその名の通り通常時間依存しない定数と考えられているが、素粒
子標準理論を超える物理で微細構造定数の時間変化を予言している理論が存在する[1]。近年
229Th 原子核に関する研究は急速に進展しているものの、レーザー励起は未だ実現していない。
また、第一励起準位からの脱励起光の観測は未達成であった（本研究期間中海外のグループ[2]
と我々のグループ[3]が独立に観測に成功した）。 
 
２．研究の目的 
この研究の本研究期間中の最終目標は以下に示す核共鳴散乱を用いた独自の手法を用いて

229Th 原子核第一励起状態からの脱励起光を観測し、第一励起準位の光学遷移寿命の直接測定お
よび第一励起エネルギーを高精度に決定することである。図１に 229Th 原子核のエネルギー準位
を示す。 
(1) まず大強度放射光施設 SPring-8 で利用で
きる単色 X 線バンチビームを用いて 229Th を
第二励起状態 (29.19 keV)に核共鳴励起させ
る。 
(2) 第二励起状態に励起された 229Th の半分以
上第一励起状態に遷移する。（半減期は我々の
グループで測定し 82(4) ps である） 
(3) 第一励起状態から基底状態へ脱励起する
真空紫外光を波長選択して光電子増倍管で観
測する。 
 
３．研究の方法 
  
図２に真空紫外光探索実験セットアップの
概要を示す[4]。この実験の標的には共同研
究しているウィーン工科大学のグループが
作成した 229Th をドープした CaF2 結晶を用い
た。 
実験は SPring-8 の BL19LXU で行った。ビー
ムライン上流に設置した Si モノクロメータ
によってエネルギーの単色化を行ったX線ビ
ームを一定時間真空チェンバー中に設置さ
れた結晶標的に照射する。照射停止後、圧縮
空気を用いて照射チェンバーに接続された
測定チェンバーへ結晶ホルダーを移動させ
る。 
図２（下）のように、移動させた結晶から放
出された光はミラーで集光され、４枚の波長
選択コーティングがされた三角形プリズム
型のミラーを反射し、MgF2レンズで再び集光
され、真空紫外領域にのみ感度のある PMT で
検出される。標的に結晶を用いているため、
結晶からのシンチレーション光が主な背景
事象となる。波長選択性のミラーによって背
景 事 象 を 削 減 し て い る が 、 特 に
radioluminescence（229Th やその娘核が崩壊
した際の発光）の検出レートが高いため、１
番目のプリズムの後ろに設置された別の PMT
を設置した。２つの PMT の anticoincidence
によってradioluminescenceを大幅に抑える
ことが可能になった。 
 



４．研究成果 
 
本研究期間中研究代表者の所属する岡山大学のグループは上に述べた真空紫外光検出用セッ

トアップを改良し背景事象の削減と検出効率の改善に成功した[4]。ビームラインにインストー
ルした Si のモノクロメータは研究開始時には Si(111)、Si(660)の２台を用意していたが、更な
る X 線ビームのエネルギー単色化のため研究分担者の依田が 2023 年 Si(880)モノクロメータを
用意し３台のモノクロメータで実験を行った。229Th をドープした結晶については、研究開始時
に使用していたものより濃度が10倍以上でradiolysisの影響がないCaF2の作成に成功し、2023
年のビームタイムから SPring-8 の実験で使用した。以下では第一励起準位からの脱励起光の観
測に成功した 2023 年のビームタイムの結果を示す。 
図３は X 線ビームのエネルギーを 229Th 原子核第二励起エネルギー付近で Si モノクロメータ

を用いて変化させたときのスペクトルである。図３（下）のように第一励起状態からの真空紫外
信号のピークが観測され、過去に制作した第二励起状態から脱励起する際に発生する特性 X 線
信号を検出する装置を用いて観測されたピークのエネルギー（図３（上））と一致していること
を確認した。図４は共鳴条件と非共鳴条件の差分の測定開始からの時間分布で、CaF2結晶中の第
一励起状態の寿命を 6%以下の精度で測定した。更に真空紫外領域のバンドパスフィルターを用
いて脱励起光の波長を約 0.4 nm の精度で決定した。 
 

 

 
図５はＸ線照射時間を変えた時の信号強度の
時間変化を表したグラフである。信号強度が飽
和する時間から、X 線ビーム照射中の第一励起
状態の寿命を測定することができる。測定した
結果、照射中の寿命は照射後の寿命と比較して
例えば図５の場合 10 倍程度短くなることを発
見した。これは研究開始時には当初予期してい
なかった現象である。またビーム強度を変更し
て同様の測定を行い、照射中の寿命がビーム強
度依存性を持つことを発見した。このことは第
一励起状態がビーム照射中は通常の光放出脱
励起と異なる何らかの過程で脱励起すること
を意味しているが詳細は不明で今後の研究が
必要である。この効果は将来固体型の原子核時
計を製作した際 229Th を基底状態に高速に脱励
起させるのに利用できる可能性がある。 
これらの結果は研究代表者が筆頭著者の論文[3]にまとめた。 
 
 
[1] A. Hees et al., Phys. Rev. D 98, 064051 (2018) 
[2] S. Kraemer et al., Nature, 617, 706 (2023)  
[3] T. Hiraki et al., arXiv:2405.09577, (accepted in Nature Communications) 
[4] T. Hiraki on behalf of the collaboration, Hyperfine interactions, 245, 14 (2024) 
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