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1. 序論 

 本研究はイオントラップ・レーザ冷却法による同位体分析を実現させることを念頭に置

いている．近年レーザ分光技術の発展に伴い同位体分析分野においてもレーザが導入され

た．その中で共鳴イオン化質量分析法や Atom Trap Trace Analysis 法が大成した手法であ

る．これらの手法は従来法である加速器質量分析等と検出限界の較正が行われている．本

研究で着目したイオントラップ・レーザ冷却法もレーザを用いた手法であり，これらの手

法と同様に非常に高い精度での同位体分析が可能であると考えられる．既往の研究ではレ

ーザ冷却可能な元素に対して実験的および理論的な知見が得られている．しかしながら同

位体に着目した場合は，ほとんどの報告において支配的な同位体にほぼ限定され，複数の

同位体や元素が存在する場合はほとんど研究対象とされておらず，同位体分析へ本手法を

応用するためには知見が不十分である．そこで本研究では線形イオントラップ中に捕獲同

位体の挙動を解明することを目的とした．本研究において対象とする元素を Ca+とした．

Ca+は複数の安定同位体が存在し，半導体レーザを利用することでレーザ冷却に必要な波長

が実現でき，様々な分野で同位体分析の応用が期待されている． 

本論文ではまず線形イオントラップ中に捕獲された同位体イオンの挙動を観測するため

に必要となる実験装置の開発を行い，複数同位体が同時に捕獲されている状態で最も支配

的な場であるトラップポテンシャルの変化による同位体挙動への影響を明らかにした．さ

らにイオントラップ中に同時に捕獲される同位体を寒剤として利用した協同冷却による奇

数同位体の観測を実現した．さらに天然存在比の小さい同位体の挙動を観測するために必

要となる同位体選択的なイオンローディング法である共鳴イオン化法を導入し同位体選択

性の評価を行った．  

 

２．レーザ誘起蛍光（LIF）による単一イオンおよび同位体イオン観測システムの開発 

少数イオンの取り扱いを実現することは同位体の挙動を測定する上で不可欠である．さ

らに最小単位である単一イオンは電子シェルビング法を利用した量子跳躍による LIF の離

散的な変化より観測が可能である．さらに冷却を十分行うことにより運動の幅が減少し，

LIF のスペクトル観測において同位体シフトを用いた同位体観測が原理上可能となるが，

Ca+イオンの場合は支配的な同位体である 40Ca+の影響が懸念され直接の同位体を観測した

例は報告されておらず，光共鳴イオン化を用いた同位体選択的なローディングが用いられ

ている．そこで本研究では同位体選択的な手法を用いずに Ca+同位体の観測を実現すること

を目的とした．そのために先ず支配的な同位体である 40Ca+の単一イオン観測を実現するこ

とで，少数イオンの取り扱いを実現し，同位体選択的にローディングされていない Ca+同位



体イオンの観測を実現した．  

 

３．トラップポテンシャルによる同位体挙動の変化 

 Mathieu パラメータ a,q を操作することでレーザ冷却された同位体イオンが安定領域か

ら外れる条件にし，除去することが原理上可能であるが，我々が知る限り報告された例は

ない．また Mathieu 方程式は単一イオンに対して成立する理論であり，同位体，イオン数

およびレーザ冷却の効果は考慮されておらず複数の同位体が存在する場合には適応するこ

とが出来ない．また線形イオントラップでは四重極質量分析器とはイオンの挙動が異なり

軸方向の閉じ込め用キャップ電極の影響も考慮しなければならない．これらの要因から実

際にはトラップポテンシャルは理想的なものとは異なり様々な高次成分が含まれ，それに

よって非線形共鳴が発生する．今までに冷却イオンに関しては限られた範囲に対して報告

されているが，同時に複数の同位体が捕獲されている状態での挙動は報告されていない． 

そこで複数の同位体が捕獲されている状態で，同位体シフトを利用した LIF 観測により偶

数同位体に対し RF および DC 電圧依存性を測定した．その結果，同位体ごとに著しく LIF

が低下するディップが存在し Mathieu の安定領域内部であっても捕獲イオンの挙動が不安

定になる条件を同位体ごとに確認した．更に，複数の同位体が同時に捕獲される場合にお

いては非線形共鳴の理論式と実験結果の間に有意な差が存在し同位体による非線形共鳴の

影響を実験的に明らかにした．またこれらの特徴を利用することで，捕獲 Ca+同位体イオン

の選別を実現した． 

 

４．超微細構造を有する奇数同位体 43Ca+の観測 

 これまでの 43Ca+に関するイオントラップ実験の報告では，天然存在比が小さいこと

(0.135%)を考慮し，同位体濃縮したサンプルの利用や共鳴イオン化を用いた選択的なロー

ディングが行われている．この点に関しては，43Ca+と同等の 48Ca+ (0.187%)の取り扱い実

績があるため取り扱い可能であるため天然サンプルから直接ローディングできると考えら

れる．しかしながら 43Ca+は奇数同位体であり核スピン I = 7/2 を有するため，レーザ冷却

で用いる光学遷移のエネルギー準位に超微細構造をもつため，閉じたサイクルを形成し，

直接レーザ冷却するためには，複数台のレーザやマイクロ波を用いた超微細構造の再励起

が必要となる．更にレーザの偏光により縮退された超微細構造の磁気サブレベルへのポピ

ュレーショントラップが生じるため，回避するために磁場を印加し縮退を解く必要がある． 

そこで超微細構造を考慮したレーザシステムおよび磁気サブレベルの縮退を解くために

必要となる磁場発生システムを導入した．そして実際に開発したシステム使用した実験に

よりローディングの段階から 43Ca+を直接取り扱うことは隣接する同位体の効果により困

難であることが判明した．そこで積極的に同時にローディングされる同位体を寒剤とした

43Ca+の協同冷却を実現し，超微細構造に対応するスペクトルを確認した． さらに偶数同位

体と同様に電圧を変化させることで 43Ca+に対して発生する非線形共鳴を観測し，偶数同位



体と同様の挙動を示すことが確認でき，同位体による核構造の違いによらずトラップポテ

ンシャルの変化に伴う同位体挙動を観測可能となった． 

 

5．イオンローディング法の検討 

 これまで本研究においては簡便なイオンローディング法であるレーザアブレーション法

を採用しており，現在の手法では天然存在比の低い同位体である 43Ca+の直接ローディング

を天然サンプルから行うことは困難である．さらに存在比の小さい微量同位体

46Ca(0.004%)および極微量同位体 41Ca(10-12%)の挙動を測定するためには，同位体選択的な

ローディングを行う必要がある．そこで同位体選択的な手法として有用な光共鳴イオン化

を実現するために必要となる実験システムを開発し評価を行った．まずレーザアブレーシ

ョンによるイオンローディングと比較して，光共鳴イオン化ローディングは連続的にロー

ディングできることを確認し，原子蒸気の発生手法として，レーザアブレーションと原子

オーブンを比較し存在比の小さい同位体を選択的にイオン化させるためには連続的な原子

の供給が必要であることから原子オーブンのほうが適当であることが判明した． 

続いて直接ローディングが困難である 43Ca と存在比が同等である 48Ca を対象とした光

共鳴イオン化ローディングを行いローディングレートおよび同位体選択性を評価した．そ

の結果 40Ca のローディングレートからの見積値よりも 10 倍高い値が得られており，レー

ザ冷却に使用するレーザ等により同位体の挙動が異なることが判明した．さらに得られた

値から存在比の小さい 43,46Ca の選択的ローディングの可能性について検討を行い，特に存

在比の小さい 46Ca のローディングには，イオン化用光源の繰り返し周波数による影響がロ

ーディングレートに対して支配的であることが明らかとなった． 

 

6．結論 

イオントラップ中に捕獲された同位体イオンの挙動を解明するために必要となる実験装

置を開発し，同位体シフトの利用により単一イオンレベルで同位体観測が可能となった．

さらに同時に捕獲される複数の同位体を寒剤として利用し，レーザ冷却のスキームが異な

る奇数同位体に対して協同冷却を実現し，核構造に対応するスペクトルの観測が可能とな

った．これにより，イオントラップ中に同時に捕獲された同位体イオンに対して最も支配

的な場であるトラップポテンシャル変化による挙動を核構造の違いによらず観測を実現し，

安定領域内部であっても挙動が不安定となることが判明した．その結果，複数同位体が捕

獲されている場合は，様々な同位体に対して生じる非線形共鳴により理想的な条件での捕

獲イオン挙動との有意な差を明らかにした．これは世界初の成果である．更に存在比の小

さい同位体の挙動を観測するために同位体選択的なローディング手法である光共鳴イオン

化を実現し，イオンローディング時の同位体により挙動が異なることを明らかにした． 


