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研究成果の概要（和文）：宇宙生成の謎の一端を解明するかもしれないと期待されている、二重ベータ崩壊実験をなる
べく小型の装置で精度よく短時間で行えるようにするために、実験で使用されるCa-48同位体をレーザーにより高純度
化（同位体分離）する手法について研究を行った。真空容器内で発生させたCa原子蒸気に青色（波長423nm）のレーザ
ー光を照射してCa-48のみを回収する方法であり、シミュレーションと実験により、分離性能の評価法の開発が行われ
た。

研究成果の概要（英文）：Double-beta-decay experiments are being performed world-widely, which may reveal 
some picture of the genesis of this universe. Ca-48 is one of the elements used in these experiments, and 
the development of purification (separation) technique of this isotope is awaited. A laser method, in 
which Ca-48 is selectively deflected and enriched using a blue laser (λ=423nm), has been proposed. 
Measurement techniques to evaluate the performance of this method have been developed experimentally with 
the aid of computational calculation.

研究分野：量子エレクトロニクス、レーザー分光
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 ニュートリノのマヨラナ粒子性を検証する
ことは､この宇宙では反物質ではなく物質の
存在が支配的であることの説明に直接つなが
る証拠を与えると言われている｡この検証は
現在のところ､二重ベータ崩壊の研究のみに
よって可能であると考えられている｡ 

Ca-48におけるこの二重ベータ崩壊のQ値は
4.28MeVと、他の原子核に比べて突出して大き
く､自然放射性のガンマ線やベータ線などの
バックグラウンドノイズから極めて良好に分
離して検出されることが期待できる｡ 
 しかしながら､Ca-48同位体の天然存在比は
0.187%と小さく、天然存在比のままカルシウ
ムのフッ化物結晶を用いた実験装置は､結晶
の総量ならびに検出器の数量ともに大きなも
のにならざるを得ない｡またその分､バックグ
ラウンドノイズも大きくなってくる。 したが
って､Ca-48の同位体濃縮技術の開発は、この
ような基礎研究において切望される技術であ
る。 
 Ca原子は、図1-1のように、波長423nmの光
に対して極めて強い吸収特性があり、共鳴光
を連続的に照射し続けることにより、Ca原子
は基底準位（1S0)と励起準位(1P1)の間を往復
しつつ極めて多数回、光子の吸収、放出を繰
り返すことができる。この際、Ca原子から放
出される光子の方向はランダムなので、Ca原
子は平均的に光の照射方向に運動量を得る。
このことは、原子のレーザー冷却に応用され
ているが、申請者はこれをCaの同位体分離に
応用することを考えた。 
すなわち、図1-2のように、真空容器中でCa 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

の原子ビームを発生させ、Ca-48同位体に同調
したレーザー光を直角方向から連続的に照射
することにより、Ca-48を原子ビームから偏向
して回収しようというものである。これによ
り、発生したCa原子蒸気中のCa-48同位体の大
部分をを高い濃度で回収できることが期待さ
れる。 
 

２．研究の目的 
以下のことを目的とした。 
（１）レーザー照射による Ca 原子の偏向実
験（同位体分離実験） 
   特定同位体の原子ビームからの偏向

の大きさを明らかにし、計算モデルの妥
当性を評価する。 

（２）Ca 原子蒸気ビームの特性評価 
   Ca 原子蒸気ビームの濃さとビーム広

がりとの関係を明らかにする。 
（３）分離装置の概念設計 
   

３．研究の方法 

実験的方法として、当初以下のような方法
を考えていた。 
（１）レーザー照射による Ca 原子の偏向実
験 
 実験装置の整備 
   図 3-1 のように原子蒸気発生用ヒータ

加熱のオーブン、イオン引き出し電極、
高感度高速イオン検出器(MCP)を備えた
装置を準備する。 

① Ca 原子の偏向実験 
   現有する、半導体レーザーを用いて、

まず、天然存在比の最も大きい Ca-40 に
レーザー波長を同調し、原子偏向の観測 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

を行う。 
② 同位体分離実験 
   半導体レーザーを用いて、Ca-48 同位

体分離実験を試みる。 

④高原子密度での同位体分離実験 

   高い原子密度（数密度）での同位体分
離実験を試みる。 

 
（２）Ca 原子蒸気ビームの特性評価 
  ①原子蒸気ビーム広がりの測定 
   低密度において十分にコリメートさ

れた原子蒸気について、オーブンの温度

 

図 1-1 Ca 原子のエネルギー模式図 

 

図1-2 Caのレーザー同位体分離の概念図 

 

図 3-1 分離実験用真空チャンバー 



を変化させたときの原子蒸気ビーム広
がりを調べる。発生蒸気量は、原子ビー
ム上方に膜圧計を設置してモニタする。
蒸気ビームの広がりは、半導体レーザー
照射により原子蒸気が発光する（レーザ
ー誘起蛍光）領域の長さを画像測定する
ことにより評価する。 

 ②原子蒸気中の凝縮成分の測定 
   ①と同様にして、オーブンの温度を変

化させたときの単原子成分および凝縮
成分（２原子分子、３原子分子等々）を
測定する。これは、それぞれの成分は、
レーザーイオン化測定において、飛行時
間の違いにより簡単に区別できる。これ
より、それぞれの成分の存在比、特に単
原子として存在している Ca 原子蒸気の
割合を明らかにする。 

 
（３）分離装置の概念設計 
  
４．研究成果 
（１）実験装置の整備と準備 
①Ca 原子蒸気発生装置 

本研究の手法では真空容器内におい
てコリメートした Ca 原子ビームを発生
させ、直角方向から、特定の同位体の共
鳴ラインに同調した半導体レーザーを
照射することにより、この同位体のみを
選択的に偏向し、回収する。実験を効率
的、多角的に進めるために、2つの真空
容器を準備した。大チャンバーは直径～
1m の円筒形で、電子ビーム加熱装置が備
わっており、2000℃程度以上の加熱が可
能である。小チャンバーは直径 30cm 程
度の円筒形で、ヒーター加熱式のるつぼ
が設置されており、Ca の融点（839℃）
程度の加熱が可能である。真空排気系は
両者ともロータリーポンプが備わって
おり、10-6Torr 以下程度の真空度が得ら
れる。その他、両者にはレーザー光導入
用窓、レーザー誘起蛍光観測用窓、イオ
ン計測用マルチチャンネルプレート
(MCP)が準備されている。 

②半導体レーザー 

本研究で使用するレーザー波長は、図 1
－1のCaのエネルギー準位図にも示されて
いるように 422.7nm（青色）である。また、
特定の同位体に選択的にレーザー光を吸
収させるため、スペクトル幅が十分小さい
ことが要求される。これらの条件を満たす
レーザーはいくつか考えられるが、本研究
ではパワーをそれほど大きくないが、この
波長領域で波長が可変で、スペクトル純度
の高い半導体レーザー（Toptica 社製）を
２式準備した。1台は Ca 原子偏向用光源と
して用い、もう 1台はレーザー誘起蛍光法
（Laser-induced Fluorescence; LIF）に
よる吸収スペクトル測定に用いる。 

 半導体レーザーは外部共振器を備えて
おり、半導体素子の両側に設置された反          
射ミラーと回折格子で外部共振器が組ま
れ、これによって、発振波長が微細に制御
される。回折格子の設置角度並びに外部共
振器長を同時に制御することにより、発振
器からスペクトル純度の高い単一縦モー
ド発振光が出力できる。回折格子を精密に
駆動するためにピエゾ素子が採用されて
いる。半導体レーザーのコントローラーに
より半導体素子に流す電流並びにピエゾ
素子に印加する電圧を制御できる。 

  Ca 原子偏向用光源として用いる半導体
レーザーは、特定の同位体（Ca-48 等）の
吸収線に固定される必要がある。そのため
にフィードバック方式による波長安定化
が可能な形になっている。 

 
（２）原子ビーム偏向の測定法の開発 

報告者がこれまで進めてきたレーザー
同位体分離の研究は、ほとんどの場合、レ
ーザーを用いて特定の同位体を選択的に
イオン化する手法であったので、同位体選
択性の評価は生成したイオンの質量分析
を行うことでなされてきた。本研究では、 
Ca 原子のエネルギー構造の特殊性を利用
して、特定の同位体を選択的に原子ビーム
から偏向させる手法であり、分離過程には
イオン化を含まない。したがって、分離性
能の評価には工夫が必要である。本研究で
は原子ビームからの偏向の様子を観測す
るために 2つの方法を考えた。１つはここ
に述べる吸収スペクトルを測定する手法
であり、もう１つは別に準備する高強度パ
ルスYAGレーザー光等を原子ビームの特定
の場所に照射して原子をイオン化して質
量分析を行う方法である。 
 
①吸収スペクトルのドップラーシフトに

よる偏向の評価 
偏向用レーザー光が照射された場合、こ

のレーザー光に共鳴する同位体は、光の吸
収・放出を繰り返すことにより、平均的に
レーザー光の進行方向の速度成分が与え
られる。したがって、この光と同方向に入
射する別のレーザーにより吸収スペクト
ルを観測した場合、ドップラー効果により
吸収のピーク波長がシフトすることが予
想される。 
図 4-1には原子ビームに対するレーザー

光の照射配位および開発したモンテカル
ロシミュレーションによる吸収スペクト
ルの計算例を示す。偏向用レーザーは、原 
子ビームがレーザー光ビームを横切る時
間(transit time)をある程度稼ぐため、少
し広げて照射する。吸収スペクトル観測用
レーザーはこれと平行に照射する。また、
偏向用レーザー照射時と非照射時の吸収
スペクトルの例をそれぞれ青色、赤色で示 
してある。計算の条件は、偏向用レーザー 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ビームの幅 5cm、レーザー強度 60mW/cm2で 
これは飽和パワー密度である。Ca 原子のこ 
の吸収線の自然幅は 34MHz である。原子ビ
ームの広がりによるドップラー幅をある
程度抑えれば、原子偏向による吸収スペク
トルの違い（シフト量）は十分に観測でき
ると予想された。 
これを実験的に確認するために、レーザ

ー誘起蛍光測定を実施した。まずは吸収ス
ペクトルを観測するために、2台の半導体
レーザーのうちの 1つを用い、大チャンバ
ーに導いた。光路の途中には干渉計、分光
器を設けている。干渉計（スペクトラムア
ナライザー）はフィネス 200、自由スペク
トル間隔 1GHz で、レーザー波長掃引時の
波長の変化をモニターする。実際には周波 
数間隔1GHzごとにピーク出力を発生する。
分光器は半導体レーザーの波長を大まか
に Ca 原子の吸収線に同調するために用い
られる。真空チャンバー内に導入され 
た半導体レーザー光は、原子ビームと直角
に交差させ、レーザー照射により誘起され
たCa原子からの蛍光は光電子増倍管（PMT）
で観測される。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図 4-2 は、レーザー誘起蛍光法を用いて
測定された吸収スペクトルの予備的な結
果である。横軸の周波数は Ca-40 のピーク
位置を0としたときの相対的なレーザー周
波数のずれである。縦軸は光電子増倍管の
出力である。 
観測結果から Ca-40 のスペクトル幅は

130MHz と算出されるが、これを予想される
ドップラーシフトより小さくすることは
難しくなく、原子偏向時のドップラーシフ
ト観測は行えるものと予想される。 
 

②レーザーイオン化質量分析による偏向
および濃縮比の評価 

質量分析による方法はより直接的な方
法を提供する。 
図 4-3 は Nd:YAG レーザー等の高強度パ

ルスレーザーを用いて Ca 原子を光イオン
化し、電界で垂直方向に引き出し、マイク
ロチャネルプレート（MCP）でイオンを検
出することにより質量分析を行う方法を
模式的に示したものである。電界で引き出
されたイオンは電界のない領域を一定距
離飛行した後MCPで測定されるが、この際、 
同位体の質量の違いによってMCPへの到達 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 4-3 飛行時間型質量分析法による
濃縮性能の評価 

図 4-1 偏向原子のドップラーシフト 
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図 4-2 Ｃａの吸収スペクトル（予備的実験） 



時間がずれるため、イオン信号の時間変化
がそのまま質量スペクトルを与えること 
になる。特定の同位体が選択的に偏向され
た場合、Nd:YAG レーザーの照射領域、すな 
わちイオン化領域を変えることにより、図
のように質量スペクトルに形状が変化す
ることが予想される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
偏向用レーザーによる各同位体の偏向

の角度分布、並びに、各場所における濃縮
度が直接的に観測可能となる。実験的な評
価をするために、図 4-4 のように真空チャ
ンバー内を整備し、質量分析のテストを実
施した。図 4-5 に観測例を示す。Ca-40 が
存在比の大半を占めており、これ以外の同
位体を観測するため、蒸気量を増やし測定
した結果である。Ca-42、 Ca-44、および
Ca-48 のピークが観測されており、おおよ
そ天然存在比になっている。 
 
以上得られた成果をまとめると、 
 

（１） レーザー偏向法によるＣａの同位体
分離実験を行うために、原子蒸気発

生、分離実験用の真空容器を２式準
備し、それぞれにおいて、蒸気発生、
吸収スペクトル測定、質量分析（同
位体分析）をできる形を整えた。 
 

（２） Ｃａ同位体偏向用および吸収スペク
トル測定用光源として、Ｃａの吸収
線（波長 422.7nm）の近傍で同調可能 
な、波長可変半導体レーザー2式を準
備した。 

（３） レーザー偏向の程度を測定するため
に、2 つの手法を開発した。1 つは、
ＹＡＧレーザーによる光イオン化と
質量分析により、原子ビームの水平
方向の各同位体の密度分布を測定す
る方法である。もう一つは原子偏向 
による原子の水平方向速度成分の変
化を利用した、吸収スペクトル観測に
よるドップラーシフトの測定と計算
シミュレーションを組み合わせた、 
偏向の程度の評価方法である。 
 

（４） レーザー偏向の程度を測定するため
に、2 つの手法を開発した。1 つは、
ＹＡＧレーザーによる光イオン化と
質量分析により、原子ビームの水平
方向の各同位体の密度分布を測定す
る方法である。もう一つは原子偏向
による原子の水平方向速度成分の変
化を利用した、吸収スペクトル観測
によるドップラーシフトの測定と計
算シミュレーションを組み合わせた、
偏向程度の評価方法である。 
 

（５） Ｃａ同位体の質量分析については本
実験装置において、充分な質量分解
能と感度が得られ、天然存在比が
0.2％と小さいＣａ-48 標的同位体も
良好に観測されている。 
 

（６） ドップラーシフト測定による偏向程
度の評価も方法も有望であることが
確認された。 

 残念ながら、期限内に有効な分離データを
取得するまでには至らなかったが、現在も本
研究は続行中で、二重ベータ崩壊研究の関係
者からは早期の実現性評価が期待されてい
る。 
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図 4-5 Ca 質量スペクトルの測定例 
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図 4-4 飛行時間法による質量分析概念図 
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