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研究成果の概要（和文）：革新的な低速RIビーム生成技術である冷凍型RFカーペットイオンガイド法と多重反射
型飛行時間測定式質量分光器を用いて、核融合反応で生成された超ウラン元素や半減期10msのRa同位体を始め
８０余核種の直接精密質量測定に成功した。最高精度は0.03 ppmに達し、質量が既知の核種では幾つかの例外を
除きよく一致し高確度測定が確認できた。幾つかの核種では過去の間接測定の誤りを見出し、網羅的な直接測定
の必要性を示唆した。Es, Mdの４個の同位体は初の質量測定であり、それから超重元素Mt同位体まで7核種の間
接質量決定が成され、理論モデルとの比較や中性子数152の魔法数の検証を実施した。

研究成果の概要（英文）：With a novel ion trapping method, cryogenic rf-carpet ion guide, and a 
multi-reflection time-of-flight mass spectrograph, the masses of more than 80 nuclear fusion 
reaction products including short-lived Ra isotopes (T1/2= 10 ms) and several trans-uranium isotopes
 of Es, Md were measured. The highest precisions of ~0.03 ppm were achieved for Ga isotopes and most
 of well-known nuclides, our masses agree with the literature values. However, some discrepancies 
were found in old indirect measurements. It suggested that such indirect measurements must be 
revised with comprehensive direct mass measurements. 
The masses of four isotopes in Es and Md were measured for the first time. From them, the masses of 
7 isotopes in super-heavy elements up to Mt were indirectly determined and comparison with various 
nuclear models and confirmation of N=152 shell closure were performed.

研究分野： 原子核物理学
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１．研究開始当初の背景 
ウランより原子番号が大きい原子核は、なぜ
その強いクーロン反発力下でも安定な状態で
存在できるか明確には解明されていない。	
原子核の存在・安定性を決定しているのは原
子質量であるが、超ウラン元素領域の原子核
は少数の核種しか直接質量測定されていない。
生成量が少ない重い短寿命原子核を高効率で
能率よく、精密に直接質量測定する実験技法
の開発が期待されていた。また、現在の超重
元素よりさらに遠方にあると予言されている
長寿命の原子核(安定の島)の一般的同定法も
未開拓であった。 
２．研究の目的 
	 新しい質量測定法と高速 RI ビームの減速
捕集法によって、あらゆる元素の短寿命原子
核の質量を、高効率かつ高精度な測定が数ミ
リ秒で可能になるようにし、これまで未開の
地であった重い元素の同位体の質量を高確度
で決定する。これによって、原子核の存在の
重い極限における質量公式の確度を高め、既
知の魔法数の破れの実証と新しい魔法数の発
見をめざし、将来の安定の島探索の道筋をつ
ける。	
３．研究の方法 
	 多重反射型飛行時間測定式質量測定器
(MRTOF-MS)は、１対の静電ミラーからなり、
入射させたイオンを多数回往復させた後に全
飛行時間を測定することでイオンの質量を決
定する装置であり、本研究の研究協力者であ
る Wollnik によって 1990 年代初頭に考案さ
れた。この原理を用いて、実際に加速器施設
で生成される極小量しか得られない短寿命原
子核の測定に使用可能な測定器として開発す
る。	
	 加速器で生成される新しい原子核は一般に
高エネルギーイオンビームとして得られる。
これを減速・冷却してイオントラップに捕集
する技術は、本研究代表者らによって 1990
年代末に開発された高周波イオンガイド法が
広く使われるようになった。高エネルギーイ
オンはヘリウムを充填したセル中で熱化さ
れ、その熱化イオンはセル内に配置された高
周波カーペットによって生成される直流電場
と不均一交流電場によってセル内壁に失われ
ることなく真空中に引き出される。この技法
を発展させ、より高効率・高純度・高速に低
エネルギーイオンに変換する機構を実現させ
る。	
	 これらの二つの装置を組み合わせることに
より、理化学研究所の加速器施設の気体充填
型反跳核分離器(GARIS-II)で生成分離される
超ウラン元素同位体イオンの質量の直接精密
測定を実現させる。	
４．研究成果	
	理化学研究所加速器施設の気体充填型反跳
核分離器(GARIS-II)で分離された核融合反応
生成物、核子移行反応生成物を、冷凍型高周
波イオンガイドガスセルで減速・冷却して真
空中に高速で引き出し、イオントラップでバ

ンチ化した後、MRTOF-MS によって超ウラン元
素を始め 80 核種の質量測定に成功した。	
（１）冷凍型 He ガスセルに進行波型 RF カー
ペットイオンガイドの開発	
	 反跳核分離器からの高速短寿命核イオンは
100mbar の He ガスを充填したガスセル内でイ
オン状態を保ちつつ熱化される。この短寿命
核イオンは静電場で陰極まで輸送され、陰極
を構成している RF カーペットの不均一高周
波電場により陰極に触れること無く真空中に
引き出される。高周波電場に音響周波数の進
行波を重畳させることでカーペット上を高速
に出口ノズルまで輸送できる[1]。不純物分子
と荷電変換で失われることを避けるため、ガ
スセル全体を 70	K まで冷凍して運用する。超
ウラン元素 254No による試験において、入射さ
れるビームの 40%を真空中に導き出すことに
成功した。常温時に大量に見られた不純物イ
オンは殆ど無くなり高純度の短寿命核イオン
ビームが得られた。オンラインで進行波型 RF
カーペットによる引き出しは世界初であり、
40%の効率は新記録である。	
（２）MRTOF質量分光器の質量校正法と電子ス
プレーイオン源による参照イオン生成法の開
発	
	 一般に飛行時間測定式の質量分析では、複
数の種類の参照イオンが必要だが、MRTOF-MS
では、飛行開始時間決定の系統誤差が全飛行
時間に比べて圧倒的に小さいため、単一参照
イオンで正確な質量校正が可能なことを実証
した[2]。さらに、その参照用イオンを別のイ
オン源から安定かつ高統計で供給し短寿命核
イオンと交互に飛行させて、長時間の測定で
生じるドリフトも補正し、高確度で質量決定
する機構を発明した[3]。また、超重元素のよ
うな重い原子核の良い参照用イオン源として
電子スプレーイオン源からの微弱分子イオン
を高効率で捕集し、質量数 200-300 の領域で
満遍なく参照イオンを得る方法を開発した
[4]。	
（３）同重核、近傍同位体の同時質量測定	
		最初の核融合反応生成物の質量測定は、Fr
同位体およびその近傍核に於いて成された。
ガスセルから引き出された短寿命核イオンは、

図 1	 オンライン質量測定装置概念図	



第一のイオントラップ群でバンチ化され、地
下階に2	keV程度の運動エネルギーで輸送し、
そこで再度第二イオントラップ群に捕集し冷
却して MRTOF 飛行管に入射される(図 1)。こ
のイオントラップ間の飛行時に BN ゲートと
いう装置を使って大きく質量が異なる不純物
を除去する。図２は質量数 204,205 の同重体
イオンが同時に測定された MRTOF 内での周回
数が 223 回および 224 回の飛行時間スペクト
ルである。周回数を変えて測定することで周
回の異なる不純物イオンが偶偽のピークを造
ることを避けている。この例では同時に９核
種の測定が可能であることを示した[5]。	
（４）最高精度、最短寿命核の質量測定	
本研究で開発した短寿命核の質量測定におい
て、最も高精度な測定は中性子欠損側の中重
核の測定で示された。この領域の核融合反応
では、一般に一次ビームの混入が激しく測定
が困難とされていたが、分離機の２箇所にビ

ームストッパーを配置することにより、反応
生成物は 50%以上の透過率を保ちつつ混入ビ
ームを 1%以下に軽減する仕組みを開発し、測
定が可能になった[6]。図 3 は質量数 65 の同
重体の TOF スペクトルであり、これから 65Cu
を参照イオンにして 65Ga の質量の 3.5x10-8	
(2.1	keV/c2)の高精度測定を達成した[6]。こ
の 65Ga を含めてこの領域の 14 核種を≈10-7の
高精度で測定したが、文献値がペニングトラ
ップ質量測定器による高確度測定の場合よく
一致しており、MRTOF の高確度性を示した。一
方、67Ge,	81Br は文献値と有意の差異があった。
その文献値は反応の閾値かβ崩壊の Q 値を用
いた間接測定であることから、81Br のような
安定核であっても、間接測定値には誤りがあ
ることがかなりの頻度で起こることを示し、
網羅的高確度測定の意義を示した。	

	 MRTOF の特徴である数ミリ秒の短い飛行時
間で高精度測定ができることは、Ra 同位体の
測定で示された(図４)。半減期 10ms の 219Ra++

の質量を 100 イベントの測定で 4.1x10-7の精
度で決定できた[7]。この精度は半減期で制限
されているわけではなく、統計量で決まって
いる。	
（５）超ウラン元素の質量測定	
	 中重核の質量測定による成果によって、２
価のイオンが優勢であること、イオンビーム
の輸送光学系の改善が成されたことにより、
GARIS-IIからMRTOFの検出器までの全効率1-
2%が達成できたことから、生成断面積 50nb 級
の超ウラン元素の質量測定が可能になった。
48Ca ビームを用いた冷たい核融合反応により、
249-251Md,254No を,	 19F,	 18O	 ビームを用いた熱
い核融合反応により 246Es,	251Fm,	252Md をそれ
ぞれ生成し質量測定に成功した[8]。この内、
Es と 251Md を除く３つの Md 同位体は初めて質
量測定が成された。254No はドイツ GSI でペニ
ングトラップを用いた高確度測定があるが本
研究の結果とよく一致している。254Noには励
起エネルギー1.1	 MeV のアイソマーの存在が
知られている。ペニングトラップでは異種粒
子の存在が害を起こすため高純化の過程が必
要となる。MRTOFでは異種粒子が同時に存在で
きるため基底状態とアイソマー状態を質量ス

図 4 A=65同重体の TOFスペクトル	図 3 A=65同重体の TOFスペクトル	

図 2 A=205, 206同重体の TOFスペクト
ル 

図 4  219Ra++ の TOFスペクトル 



ペクトルに同時に見ることができた（図 5）。	

	

Md同位体はα崩壊の分岐比が小さくβ崩壊が
優勢であるため、α崩壊連鎖の Q 値による間
接質量測定をブロックしていた。今回の測定
を用いて 253,254Lr,	 257,258Db,	 261,262Bh,	 266Mt の
質量を間接的に決定できた。この結果を幾つ
かの理論計算と比べると、図７に示すとおり、
WS4RBFというマクロ・マイクロ質量モデルがこ
の領域では優れていることを示した(図 6)。
さらに、今回の Md 同位体の質量測定結果を用
いて２中性子分離エネルギーの差分（δS2n）
をプロットすることで中性子数 152 の閉殻を
支持した結果が得られた[8]。	

	
（６）まとめ	
冷凍型RFカーペットガスセル装置とMRTOFを
組み合わせることで、能率よく高精度・高確
度で寿命が 10ms の短寿命核や生成量が極端
に小さい超ウラン元素の質量測定が可能とな
った（図８）。これまで質量測定をリードして
きたペンニングトラップや蓄積リングで容易
にたどり着けなかった領域、半減期 10-100ms
の原子核を 10-7 代の精度で測定できるのは
MRTOF であることを示した。全効率１−２%は
超重元素の直接質量測定には未だ十分ではな
い。これは２段階にイオントラップしなけれ
ばならない実験室の構造に起因している。次
期装置では広い部屋に GARIS-II が移動する
ので一段階のイオントラップで MRTOF に導く
ことが可能となる。そこでは全効率 20%以上
が期待でき、中性子過剰ニホニウム同位体の
質量測定による元素同定も夢ではない。	
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