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第 1章

序論

1.1 研究背景
素粒子の永久電気双極子能率 (electric dipole moment、以下 EDM と表記する)が存
在すれば、時間反転対称性 (T対称性) の破れを意味し、CPT定理より CP対称性の破れ
を意味する。これは、宇宙の物質・反物質の非対称性の謎を解明するために重要である。
素粒子物理学の標準模型 (Standard Model) を超えた新たな理論モデルにより、大きな
EDMの値が予言されており、原子や分子を用いて EDMの測定を試みる様々な研究がこ
れまでに実施されている [1]。EDM d を測定するためには、外部から電場を印加するこ
とで、エネルギーシフト H = −d ·E を測定する。電子 EDMは、原子内で相対論効果
により原子番号 (原子核の陽子数) Z の 3乗に比例して増幅される [2]。電子 EDM の実
験については、Tl原子 [3]、YbF分子 [4]、ThO分子 [5]の実験があるが、原子ビームや
分子ビームは電場を発生する電極を通過する時間が短いため、電場との相互作用時間が約
1 ms程度に限定されてしまう。それに対して、レーザー冷却・トラップ技術を用いること
で、相互作用時間を約 1000倍の 1秒程度に長くすることができる。現在、HfF分子イオ
ントラップを用いた研究が最高精度の上限値 4.1× 10−30e cm を与えている [6]。しかし、
イオントラップ中に捕獲されたイオン同士の衝突による影響が分子コヒーレンスを劣化
させる [7]。一方、レーザー冷却した原子を光格子中に捕獲した場合、光格子を生成する
レーザー光の定在波の腹に個々の原子がトラップされるため、原子同士の衝突を抑制する
ことが可能であり、電子 EDMの上限値の更新が期待されている [8]。原子系では、電子
EDMの増幅度は原子番号の 3乗に比例し、原子番号が最大のアルカリ原子であるフラン
シウム (Fr)では、電子の EDMの大きさが約 799倍に増幅されると予測されている [9]。
そのため、Fr原子をレーザー冷却し光格子ポテンシャル中に捕獲し EDMを測定するこ
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とで、電子 EDMの測定精度の向上が期待されており、特に量子センシング技術を用いる
ことで、現在の上限値を超える 10−30 以下の測定が可能である [10]。

Fr の中でも八重極変形核を持つ 223Fr と 221Fr は、原子核の Shiff モーメントを持ち、
クォーク色電荷-EDM に対する感度を持つ [11, 12]。いずれも未だ測定されていないた
め、223Fr と 221Fr の EDM 測定は間接的な測定の例として重要である。221Fr はアクチ
ニウム 225(225Ac、半減期 9.9日 [13])の α 崩壊で生成されるため、221Fr原子の供給源
として 225Acを用いた原子源を作製することが必要となる。225Acを用いた 221Fr原子源
として、次の 2つのグループの研究がある。アメリカの JILAのグループは、白金線に電
着した 50 µCiの 225Ac (1.85 MBq相当)をオーブンに入れ、1秒当たり約 3.8 × 104 個の
Fr原子をビームとして取り出し、磁気光学トラップを行った研究がある [14, 15]。その実
験では、225Acの α崩壊で発生する Frはイオン化しているため、電場を利用してイット
リウムの表面に Frイオンを収束させ収集し、イットリウム表面で中性化して、中性 Fr原
子を生成する手法を用いている。しかし、原子源がるつぼ状の形のため、原子源の出口
から出射される原子数は生成される原子数の 2% と少なくなってしまう。また、カナダ
の TRIUMFのグループは、タンタル箔にあらかじめ 225Ac原子ビームを照射して埋め込
み、α崩壊で放出される核種のみを利用する方法も開発されている [16]。この研究では、
タンタル箔内の Acから放出された Frをイットリウム箔に照射する手法により、イオン
を中性原子に変換する電子再結合 (中性化)の操作が含まれる。しかしながら、Frイオン
をイットリウムの表面へ移送する過程において Frの損失が発生してしまう。以上の従来
の手法に対して、これまでの損失のある Ac源を改良するためには、Acの表面にイット
リウムの薄膜を直接形成することができれば、生成される Fr原子は全てイットリウム薄
膜で閉じ込めることができ、加熱することで Frを熱脱離させれば、Fr原子の供給量は大
幅に上昇すると期待される。
本研究グループでは、国内外の共同研究者とともに、Fr原子を用いた電子 EDM測定を
目指し、精密分光に必要な捕獲技術の開発を行っている。Fr原子を生成し、中性化して、
レーザー冷却・トラップ後に光格子中で電場を印加して、EDM測定を行う。これまでに、
210Fr 原子の磁気光学トラップ (MOT) [17]や、光格子トラップ中での Rbと Csの共存
磁力計の開発にも成功している [18]。ここでは、Fr原子源に注目する。2020年に実施さ
れた実験では、理化学研究所・仁科センターの加速器 AVFサイクロトロンを用いた酸素
(18O6+) ビームと金 (Au)ターゲットの核反応により、イオンビームとして毎秒 5 × 106

個の 210Frを引き出すことに成功している [19,20]。221Frについても、白金基板上に電着
された 225Ac上にイットリウムの薄膜を形成し、中性化の機能をもたせた 221Fr原子源を
作製した [21]。しかしながら、捕獲領域までの移送効率の問題などにより、現状 221Fr原
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子の真空中でのレーザー冷却・トラップには至っていない。Frを脱離させる際に、Fr原
子源を 1000 ◦C 近くまで加熱する必要があり、捕獲領域の真空度の悪化につながってい
た。また、Acへのイットリウム薄膜形成の過程や生成される Fr原子数および中性化効率
の最適化など、未解明な点が多い。

1.2 本研究の目的
本研究では、221Fr原子源を作製する過程と、221Fr原子の生成率および中性化効率とそ
の基礎特性を詳細に研究することを目的とする。

1.3 本論文の構成
本論文の第 2章では、実験に関する原理を述べる。つまり、対称性の破れ、EDM測定
方法、221Fr原子源の歴史、我々のグループの原子源の原理について説明する。第 3章で
は Fr原子の供給源となる Acの使用方法および中性化膜の作製方法について、詳細な実
験手順を述べる。第 4章では、実験結果について、中性化膜による Frの減速の効果と中
性化の性能について、それぞれの検証結果を議論する。以上の結果を踏まえた結論と今後
の展望を第 5章にまとめる。
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第 2章

実験原理

2.1 基本的対称性と EDM

物質と反物質の非対称性は、現在の物理学における主要な課題の一つである。例えば現
在の宇宙には多くの物質からなる天体が確認されている存在する一方で、観測可能な範
囲に天体を構成し得る量の反物質は存在しないことが知られている。このような物質優
勢宇宙の形成には、「Sakharov の 3 条件」として知られる以下の 3 つの条件が必要であ
る [22]。

• バリオン数の非保存
• Cおよび CP対称性の破れ
• 熱平衡の破れ

この内、バリオン数の非保存については、インフレーション理論などにおいてビッグバン
直後の宇宙のバリオン数がゼロだったことが示唆されたこともあり、バリオン数を保存し
ない反応を含む多くのモデルが検討されている [23]。また、現在も宇宙が加速膨張してい
る観測結果などから、現在の宇宙は熱平衡に達していないと考えられている。本研究では
この中で CP対称性の破れを議論の対象とする。素粒子物理学の標準模型において、CP

対称性の破れは CKM行列理論によって理論的に示され [24]、K中間子や B中間子の崩
壊過程などの様々な実験 [25–27]からも確認されている。しかしながら、これまでに確認
されている CP対称性の破れだけでは、なぜ宇宙が反物質ではなく物質に満ちているのか
を説明するには不十分である [28]。さらに強い相互作用においては、量子色力学 (QCD)

の理論式に CP対称性を破る項が存在できるものの、実験ではその効果がほとんど観測さ
れていない。この「なぜ CPが破れないのか」という不自然さは強い CP問題 (strong CP
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problem)と呼ばれ、物理学における重要な未解決課題の一つとなっている [29]。これを
自然に説明する解決策として、アクシオンと呼ばれる仮想粒子を導入する Peccei-Quinn

機構が提案されている [30]。また、標準理論を超える新たな CP対称性の破れを生み出す
未知の効果を含む理論の研究も活発に進められている。

CP対称性の破れは、CPT不変性のもとにおいて T対称性の破れと等価である。ここ
で CPT不変性とは、CP変換と時間反転の操作 (T変換)を同時に行う操作に対する対称
性のことであり、T対称性とはこの時間反転操作に対して変化しない性質のことを指す。
CPT不変性は相対論的な場の量子論の範囲で理論上成り立つことが知られ [31]、反物質
の精密測定などの様々な検証実験においても高い精度で確認されている [32–34]。 そのた
め、T対称性の破れに関わる現象の観測により、CP対称性についての理解が深まること
が期待される。

永久電気双極子能率と T対称性の破れ
永久電気双極子能率 (permanent electric dipole moment、 以下 EDMと表記する)を
持つ素粒子の存在は、T 対称性を破る現象である。このことは、以下のように説明され
る。スピン S(|S| = S とする)を持つ粒子の磁気双極子モーメントの大きさを µ、EDM

の大きさを dとする。素粒子に EDMが存在する場合、その向きは必ずスピンと平行もし
くは反平行になる。この粒子に電場 E と磁場B を印加したときの相互作用のハミルトニ
アンは

H = −µ
S

S
·B − d

S

S
·E (2.1)

と書ける [29]。この系に対して時間反転の操作を行う事を考える。まず角運動量である
スピン S は時間反転によって反転する。次に磁場はベクトルポテンシャル A を用いて
B = ∇×Aと書ける。ベクトルポテンシャルは電流に由来するので、磁場 B も時間反
転操作によって反転する。一方で、時間の影響を含まない電場 E は T変換の前後で変化
しない。よって式 (2.1)で表されるハミルトニアンに時間反転操作を施すと、ハミルトニ
アンは

H′ = −µ
S

S
·B + d

S

S
·E (2.2)

と変化する。d ̸= 0の場合はH ̸= H′ となるので、T変換によって電磁場と素粒子の相互
作用ハミルトニアンは変化する。ゆえに、有限の EDMを持つ素粒子は T対称性を破る
性質を持つということができる。*1

*1 B と S が軸性ベクトル、E が極性ベクトルであることから、空間反転 (P 変換) に対しても式 (2.1) は
同様に形を変える。よって EDMの存在は T対称性と P対称性を同時に破る効果である。
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標準理論を超える物理学を考える際には、標準理論よりも大きな CP 対称性の破れが
想定される。その結果として標準理論よりも大きな EDMの存在が予想されることから、
EDMの測定は、標準理論を超える新たな物理学の理論に対して実験結果から制限を与え、
理論構築の一助となることが期待される。

素粒子の EDM

素粒子が有限値の EDM を持つ可能性については、1950 年に Purcell と Ramsey に
よって指摘されている [35]。標準理論の範囲では Cabibbo-小林-益川行列の位相に由来
し、さらにクォークについては、量子色力学 (QCD)から導かれる CPを破るパラメータ
(θ-term)も EDMに寄与する [29]。ここで、質量 mf のフェルミオンに対して EDMを
生じさせる反応の Feynman diagramのループの数を nl として、その EDMの大きさは
次の式 (2.3)のように書ける [1]。

d ∼ µf sinϕCP

(
g2/2π

)nl
(mf/mX)

2
(2.3)

ここで、µf = eℏ/(2mfc) はフェルミオンの磁気モーメント、mX はループ内の重粒子
の質量を表す。また、g は無次元の結合定数で、例えば電磁気力が影響している場合は
g2 = αとなる。標準理論において、クォークの場合は 3次のループで有限の EDMが生
じ、その大きさは約 −0.7 × 10−34e cmと見積もられている [36]。また、レプトンである
電子の場合は 4次のループで有限の EDMが生じ、その大きさは約 5.9 × 10−40e · cmと
予想されている [37]。これはいずれも現在の実験精度と比較しても非常に小さな値であ
り、有限の値として測定することは困難である。
一方で、未発見の新粒子の存在や CP対称性を破る未知の効果の存在を想定する理論に
おいては、標準理論を上回る CP対称性の破れに付随して新たな T対称性の破れが導か
れ、低次のループで EDMが発現する機構など、より大きな EDMの存在が予想されてい
る [38]。

複合粒子の EDM

核子や原子のような複合粒子においては、各物質を構成する素粒子の持つ EDM に加
えて、構成粒子間の相互作用が粒子全体の EDM に寄与する [29, 39]。不対電子を持た
ない水銀などの反磁性原子においては、原子核の EDM に由来する成分、nuclear Shiff

momentに由来する成分、およびスピンに依存する電子–原子核相互作用によって原子の
EDMが発現する。さらに不対電子の存在するタリウムやフランシウムなどの常磁性原子
においては、この不対電子の EDMと、電子–原子核間の相互作用が原子全体の EDMに
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寄与する。
電気的に中性な原子の場合、非相対論的な範囲で点粒子の EDM は原子内で遮蔽され
る。しかし原子核の大きさや電子の相対論効果を考慮した場合、EDM は完全には遮蔽
されず、特に重元素においては増幅され原子の EDM として発現することが分かってい
る [2]。この増幅度は原子番号の 3乗に比例し、原子番号最大のアルカリ原子である 210Fr

では約 799倍と予測されている [9]。

2.2 EDM測定の原理
粒子の EDMを測定する際には、電磁場を印加し EDMに比例する物理量を測定する必
要がある。代表的なものとして、Larmor歳差運動の周波数変化を、遷移周波数の差分と
して測定する方法がある。以下の議論は、文献 [40] に基づく。磁気双極子モーメント µ

を持つ原子に外部磁場 B を印加すると、

Tm =
∂µ

∂t
= µ×B (2.4)

のトルクが発生し、原子はB の周りに歳差運動を行う。これを Larmor歳差運動と呼び、
ポテンシャルエネルギーは

Wm = −µ ·B (2.5)

で表され、µを磁場の向きに揃えるような力が働く。
同様に粒子が EDM dを持っている場合に外部電場 E を印加すると、トルク

Te = d×E (2.6)

が発生し、粒子は歳差運動を行う。そのポテンシャルエネルギーはWe = −d ·E で表さ
れる。これらのトルクを合わせた角運動量を考えると、歳差運動のポテンシャルエネル
ギーは

Wpot = Wm + We = −µ ·B − d ·E (2.7)

と書ける。
ここで、磁場の向きを一定としたまま電場の向きを反転させると、ポテンシャルエネル
ギーは

W ′
pot = −µ ·B + d ·E (2.8)

と変化する。この 2準位間のエネルギー差から、

W ′
pot −Wpot = 2d ·E (2.9)
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として、電場の大きさが既知であれば、粒子の EDMの電場方向の成分の大きさを求める
ことができる。

Larmor歳差運動の周波数を測定するには、主に Ramsey分光法が用いられる。この詳
細な原理については、補遺 Aで述べる。測定の際に Ramsey分光法を用いた場合、測定
結果から得られる EDMの不確かさ δdは

δd ∝ ℏ
ET

√
mN

(2.10)

と表される [41]。ここで、E は測定対象粒子に印加される外部電場の大きさ、T は外場
との相互作用時間、mは測定回数、N は一度の測定で観測される粒子の数を表す。測定
の不確かさを減らすためには、これらの測定パラメータを増やすことが重要となる。例え
ば極性分子を用いる実験では、分子内部の偏極によって結合軌道上の電子に印加される実
効的な電場 (式 (2.10)の E)が大きくなり、極板などの人工的な方法では達成が困難な数
十 GV/cm もの電場を実効的に印加することも可能である [4–6]。しかし YbF 分子 [4]

や ThO分子 [5]などの分子ビームで測定を行う実験では、電場を印加するための電極を
通過させるため、相互作用時間 T が約 1 ms に限定されてしまう。Roussy らの研究 [6]

では HfF分子イオンをイオントラップ中に捕獲することで相互作用時間 T を 1秒程度に
伸ばし、現在最高精度での電子 EDM測定結果を得ている。しかしながら粒子同士の衝突
による影響が不確かさを与えている [7]。原子系での実験は極性分子に比べて実効的な電
場は小さくなるものの、レーザー冷却・トラップ技術を用いることで、同様に 1秒程度の
相互作用時間を得ることができる。さらに、光格子に捕獲することができれば粒子同士の
衝突の影響も抑制され、原子系で増幅度が最大となる Fr原子を光格子に捕獲して測定を
行うことで、電子 EDMの上限値を更新することが期待される [10]。

2.3 225Acの α崩壊による 221Fr生成
安定同位体を持たない Frは自然界にほとんど存在せず、実験に用いるためには人工的
に合成する必要がある。合成方法としては、加速器などの高エネルギー粒子ビームを用い
て核反応を起こす方法と、半減期の長い核種の娘核を利用する方法がある。
前者の方法の例としては、金ターゲットに酸素 18 のイオンビームを照射して

197Au (18O, xn) 215−xFr反応を起こし、質量数 208から 212の比較的短寿命な Frの同
位体が生成されている [42–45]。また CERNの ISOLDEでは、ウラン標的に陽子ビーム
を照射することで核破砕反応を起こし、反応生成物を質量分離して取り出すことで、質量
数 205から 231までの Frの生成に成功している [46]。
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後者の方法としては、アクチニウム 225(225Ac)の α崩壊によって発生する221Frを利
用するものがある。核反応による方法では典型的に 1秒あたり 105 から 106 個程度の Fr

イオンが生成されるのに対して [46, 47]、100 kBqの Acの核分裂で発生する Frの量も 1

秒あたり約 105 個と、供給量は大きくは変わらない。しかしながら半減期 9.9日の 225Ac

から継続的に供給されるため、加速器を用いる場合と比較して長期間実験を行うことが可
能である。このことは、実験回数 (式 (2.10)のm)を増やすことによる精度向上の意味で
大きな利点となる。

2.3.1 221Frの生成方法
225Ac の α 崩壊で発生する 221Fr は、α 粒子を放出する反跳により約 103 keV の運動
エネルギーを持った状態で生成される [13]。これは約 2 × 105 m/sの運動エネルギーに相
当し、磁気光学トラップによる捕獲には適さない。また、原子核から放出された α 粒子
が内殻電子を擾乱することにより、娘核の Frはイオン化した状態であることが予想され
る [48]。従って Fr原子源には、発生する Frの運動エネルギーをレーザー冷却可能な範囲
まで減速する性能と、イオンとして発生した Frを原子へと変換する中性化の性能が求め
られる。以下では、221Frを使用した先行研究に共通する減速と中性化の原理について述
べた上で、それぞれの先行研究についてまとめる。

減速
一般には高速の Frを金属などの物体中に照射して静止させたうえで、加熱することで
表面から熱脱離させる方法が用いられる。Acから発生した高速の Frは、白金やイットリ
ウムなどの金属表面から約 40 nmの範囲内で停止すると予測されている [14, 16, 49]。

中性化
アルカリ原子である Frはイオン化エネルギーが小さく、イオンとして生成される場合
がほとんどである。電荷をもった状態の Frは磁気光学トラップによる捕獲やその後の冷
却に適さないため、捕獲の前に中性原子にする必要がある。ここでは、主に白金基板上に
電着された Acから放出される Frイオンを想定し、中性原子へと変換する電子再結合 (中
性化)の原理について述べる。
金属表面から原子が脱離する際、イオン化する場合と中性原子として脱離する場合の比
は、次の Saha-Langmuirの式と呼ばれる関係式で表される [50, 51]。

α = n+/na = (ω+/ωa) exp [e(Φ − V )/kBT ] (2.11)
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図 2.1: Fr原子がイオン化して脱離する確率と仕事関数の関係。白金表面から脱離する際
はほとんどの原子がイオン化されて脱離するが、イットリウム表面からは多くが原子の形
で脱離する。イオン化エネルギーと仕事関数の値は [52, 53]をもとにした。

ここで、e は電気素量、Φ は脱離する面の電子の仕事関数、V は原子のイオン化エネル
ギー、kBは Boltzmann定数、Tは絶対温度である。また ωaと ω+はそれぞれ中性原子と
イオンの状態における粒子の統計的重みづけであり、アルカリ原子の場合は ω+/ωa = 1/2

であることが知られている。この式 (2.11)から、イオン化して脱離する確率 Pion は以下
のように計算される。

Pion =
α

1 + α
=

1

1 + (ωa/ω+) exp [−e(Φ − V )/kBT ]
(2.12)

図 2.1に、式 (2.12)に基づいて計算された、Fr原子が脱離時にイオン化する確率と、金
属の仕事関数の関係を示す。アルカリ原子である Frのイオン化エネルギーは 4.07 eVで
あり、白金の仕事関数 (5.65 eV)に比べて低い [52,53]。したがって、白金の表面からはそ
のほとんどがイオンの形で脱離する。Fr イオンを中性原子にする方法としては、仕事関
数が 3.1 eV [52]と低いイットリウムに照射したうえで脱離させ中性化する方法が、加速
器を用いて Frを生成する実験を含めた多くの先行研究で用いられている [16, 54, 55]。*2

*2 表面が酸化膜で覆われやすいイットリウムの代わりにジルコニウム (仕事関数約 4 eV)を使用する例も存
在する [56, 57]。
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図 2.2: オーブンを用いた Fr原子ビーム源。文献 [14]より引用。

先行研究における Fr原子源
■コロラド大学 図 2.2 に JILA と LBNL のグループが使用した Fr 原子源の構造を示
す。白金線に電着された Acから放出された Frは、白金が蒸着されたオーブン内壁に衝
突する。オーブンは約 750 ◦C から 1050 ◦C まで加熱される。内壁から熱脱離する Fr イ
オンを、−100 Vの電圧が印加されたイットリウム製の中性化器で収集し、中性化器から
脱離する Fr原子をオーブンの開口部からビーム状に放出する構造である。この方式によ
り、電着された Acから発生する Frの約 2 %をオーブンから取り出している [15]。

■TRIUMF カナダ・TRIUMF研究所の研究グループでは、ウラン標的の核破砕反応で
生成した 225Acビームをタンタル箔に埋め込み 221Fr源として使用した [16]。図 2.3に装
置の概念図を示す。図の左側から供給される約 20 keVの Acビームは、回転可能な治具
に固定されたタンタル箔に照射され埋め込まれる。タンタル箔に十分な量の Acを蓄積し
たのち、箔を回転させてイットリウム箔に向けることで、Acから放出される Frをイット
リウム箔に埋め込むことができる。このイットリウム箔を 90度回転させて図の上側に向
け加熱することで、磁気光学トラップを実施するガラスセルに Fr原子を供給する。この
方式を用いて約 1.9 Mbq 相当の Acをタンタル箔に埋め込み、約 2300個の Fr原子を捕
獲して観測することに成功している。
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図 2.3: TRIUMF グループによる 221Fr磁気光学トラップのセットアップ。文献 [16]か
ら引用。

2.4 東京大学での Fr原子源
我々のグループにおいても、221Fr原子の供給源として 225Acを用いる研究を行ってい
る。本グループの Fr原子源はイオンを中性化器に収集する方式ではなく、電着された Ac

を中性化性能を持つ膜で覆う構造をしている [21]。図 2.4に、この原子源の構造を示す。
Acの α 崩壊で発生した Frは、α 線の反跳によって高い運動エネルギーを持ちイオン化
するため、そのまま捕獲し精密測定に用いることは困難である。しかし表面を十分な厚み
を持つ膜で覆うことにより、放出される Frを膜の内部に留めることが可能となる。Frイ
オンを中性化させられるイットリウムの膜で覆うことにより、内部で静止した Frを熱脱
離させる際には中性原子として脱離させることができる。この方式により、Acから生成
される Frのうちの約 10 %の Frを中性原子として取り出しすことに成功している。以下
では、225Acを用いた Fr原子源開発の手法の背景となる原理について述べた上で、原子
源の作製に用いた技術について説明する。

2.4.1 イオン交換クロマトグラフィー
225Acは 4回連続の α崩壊を特徴とする核種であり、その高い線エネルギー付与と極め
て短い飛程を活かし、がん細胞を内部から選択的に破壊する「内用放射線治療 (Targeted
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図 2.4: 中性化膜一体型原子源の構造。文献 [21]をもとに作成。

図 2.5: イオン交換クロマトグラフィーの系のイメージ図

Alpha Therapy: TAT)」における放射性薬剤として、国際的に需要が急速に高まってい
る。内用治療では、腫瘍特異的な標的分子に 225Acを標識し体内投与することで、α線に
よりがん細胞の DNA 二重鎖切断を誘発し細胞死を導く。一方で α 線の飛程は数十 µm

と短く、周囲の正常組織への影響を最小限に抑制できる利点を持つ。この治療法の普及に
伴い、国内外において 225Acの安定供給体制の確立が強く求められている。本研究開始当
初は、日本アイソトープ協会から 225Acを購入して原子源の開発を進めていた。しかしな
がら、内用治療用途における需要の急増により、日本国内での 225Ac供給は停止され、研
究継続の大きな障壁となった。そこで本研究では、トリウム 229 (229Th, 半減期約 7340

年)から放射化学的分離精製により 225Acを分離する手法を実施した。
229Th を含む溶液から 225Ac を分離するためには、イオン交換クロマトグラフィーの
技術を用いる。イオン交換クロマトグラフィーは、カラムに充填されたイオン交換樹脂な
どと溶液の間で生じるイオン交換反応の、溶液濃度に応じた分配係数の違いを用いること
で、特定の物質のみを取り出す手法である。
図 2.5に、クロマトグラフィーの概念図を示す。クロマトグラフィーの系は硝酸や塩酸
などの水溶液である移動相 (mobile phase)、疎水性の抽出材からなる固定相 (stationary

phase)、表面に抽出材を固定するための多孔質の支持体から構成される。移動相中に含ま
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れる金属イオンは、固定相中の帯電した官能基との相互作用により吸着される。固定相は
支持体を溶かさないことに加え、官能基を導入する必要があるため、スチレン-ジビニル
ベンゼン共重合体 (St-DVB) が多く用いられる。この固定相に官能基を導入して抽出材
としたものをイオン交換樹脂、またはレジンと呼ぶ。レジンは抽出材や粒径から様々な種
類が存在し、化学的な性質によって主に 3種類に分類することができる。

• 陽イオン交換樹脂
負に帯電する官能基が導入され、溶液中で H+ と陽イオンを交換する反応が起き
る。スルホン酸基 (-SO3)を交換基とする強酸性陽イオン交換樹脂と、カルボン酸
基 (-COOH)を交換基とする弱酸性陽イオン交換樹脂がある。

• 陰イオン交換樹脂
正に帯電する官能基を持ち、OH− と陰イオンを交換する反応を媒介する。4級ア
ミン基を交換基とする強塩基性陰イオン交換樹脂と、3級以下のアミン基を交換基
にもつ弱塩基性陰イオン交換樹脂が存在する。

• キレート樹脂
特定の金属イオンに対してキレート結合を形成する構造を持ち、高い選択性を有す
る特徴がある。

抽出溶媒中に含まれるイオンの濃度に対する固定相中のイオン濃度を分配係数 (Kd)と
呼び、式 (2.13)で定義される。

Kd :=
cs
cm

=
p

1 − p
· vm
ms

(2.13)

ただし、cs は固定相中のイオン濃度 (mol/g)、cm は移動相中のイオン濃度 (mol/mL)、p

は吸着されたイオンの割合、ms は固定相の質量 (g)、vm は移動相の体積 (mL)をあらわ
す。この値は対象のイオン種及び樹脂の種類と、移動相の溶液濃度によって変化する。抽
出対象のイオンのほとんどが吸着される濃度の酸に溶液を溶かして滴下すると、分配係数
の小さい不純物を取り出すことができる。その後目的のイオンが固定相に吸着されにくく
なる濃度の溶液を滴下することで、目的のイオンのみを抽出する。実施する際はカラムに
イオン交換樹脂を詰め、硝酸や塩酸を滴下することで抽出する。図 2.6に本研究で用いた
Lnレジン (Eichrom社製 LN-B25-A 100–150 µm)の、硝酸系における金属イオンの分配
関数の例を示す。一般にKd が 3倍以上異なる物質についてはこの方法で分離する事が可
能である [58]。
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図 2.6: LNレジンの硝酸濃度に対する金属イオンの分配関数。縦軸の k′ は、移動相に存
在する溶質の物質量に対する固定相中の溶質の物質量の比 (レジン容量係数、または保持
係数)をあらわし、LNレジンの場合は k′ = Kd/4.33 。文献 [59]より引用。
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2.4.2 電着
電着 (electrodeposition) は微量の化合物を金属基板上に固定する手法の一つである。
特に有機溶媒を用いる場合は分子電着法 (molecular plating) と呼ばれ、水系での電着と
区別される [60]。目的とする化合物を含む溶液に電圧を印加することで、電極基板上に目
的のイオンを高い効率で固着させることができる。有機溶媒を用いる方法は水溶液の場合
に比べて高電圧と高い溶液の純度が要求される一方で、短時間で済み再現性が高いという
特徴がある [61]。詳細な化学的過程は解明されていないが、基板上には対象のイオンが酸
化物または水酸化物の形で付着し、溶媒の電気分解によって発生した有機化合物なども含
まれると考えられている [62]。
理化学研究所 仁科加速器科学研究センターの核化学研究開発室においては、Acの白金
基板上への分子電着の実績があり、本研究では文献 [63]で得られた知見をもとに Acを白
金箔上に電着した。詳細な実施手順については 3.1.2 節に示す。

2.4.3 スパッタリング成膜
金属などの薄膜を作製する方法の一つにアルゴンスパッタリングがある。数 Paのアル
ゴン雰囲気下で電圧を印加することでグロー放電を起こすと、発生したアルゴンイオンは
電場によって加速され、陰極基板に高エネルギーで衝突する。この衝突により基板表層
の原子がはじき出され、真空容器内で拡散し標的基板に付着して薄膜を形成する。これ
を一定時間継続して行い、目的の厚さを得られるまで陰極基板を構成する物質を成膜す
ることが可能となる。本研究ではこの方法によって Acの表面にイットリウムを成膜し、
2.3.1 節で示した Frの減速と中性化を同時に行うことが計画された [21]。

アルゴン雰囲気下での放電
気体中で放電が発生する絶縁破壊電圧 VB と、気体の圧力 pおよび電極間の距離 dの間
には、式 (2.14)に示す Paschen曲線と呼ばれる関係が存在することが知られている [64]。

VB =
Bpd

ln(pd) + ln {A/ ln (1 + 1/γ)}
(2.14)

ここで、定数 A、B は気体の原子種ごとに実験的に定まる値であり、衝突断面積に関
係しているといわれている。γ は二次電子放出係数と呼ばれるもので、原子種と電極の
材質などの条件によって変化する [65]。アルゴン中での放電について、文献 [66] の値、
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図 2.7: アルゴンの Paschen 曲線。横軸は圧力 P と極板間距離 d の積を表す。各定数の
値は文献 [66]の値を使用した。

A = 11.5 cm−1 · Torr−1, B = 176 V · cm−1 · Torr−1, γ = 0.07 を採用しプロットした
Paschen曲線を図 2.7に示す。ほとんどの場合において、電極間の距離 dは装置の設計で
決まる定数なので、横軸は圧力に比例すると考えることができる。そのため下に凸なピー
クの左側の領域は圧力の変化に対して放電開始電圧の変化が激しい不安定領域、一方右側
は圧力変化に対して電圧変化が穏やかな安定領域ということができる。継続した放電を行
うためには安定領域で行うことが望ましいと思われるが、高い Ar圧力の下では飛散した
粒子の平均自由行程が短くなり、結果として成膜速度が遅くなってしまう。

スパッタ粒子による成膜
一般にスパッタで飛散する粒子は陰極基板を構成する中性単一粒子が大半を占め、成膜
させる基板に到達するまでにアルゴン原子と衝突を繰り返すことで熱平衡化していると
考えられる。また、アルゴン原子は形成された薄膜の中にとり込まれる [67, 68]。一般に
アルゴンスパッタリングによって形成される金属膜の表面状態は、成膜される金属の融
点と基板の温度の比 (T/Tm) およびアルゴンの圧力によって変化することが知られてい
る [69, 70]。図 2.8にその関係性を示す。Zone 1から Zone 3および Zone Tの 4種類が
示されている。Zone 1では柱状の多孔質な構造が形成され、基板の温度が上昇するにつ
れて緻密な構造が形成される。Zone Tは Zone 1と Zone 2の間に位置し、Zone 1より
稠密な繊維状の構造を示す。Zone 2では基板に付着した粒子が基板の表面を拡散するこ
とで、結晶が横方向にも成長するようになる。Zone 3の高温条件では結晶内部の粒子も
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図 2.8: スパッタ成膜時の表面状態と圧力・温度の関係を示す相図。T は成膜される基板
の温度、Tm は蒸着させる物質の融点を表す。文献 [69, 70]より引用。

拡散することで再結晶化が起こり、粒径が拡大して結晶境界の溝が大きくなる。
本研究では、この方法で成膜したイットリウムを用いて Frの減速と中性化を行う。電
着された Acの表面にイットリウムを成膜し、α崩壊で発生する Fr原子を膜中に留める。
その後、原子源全体を加熱することで、膜中で静止した Frをイットリウムの表面から熱
脱離させる。
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第 3章

実験

3.1 フランシウム源の作製
3.1.1 アクチニウムの分離精製
東北大学金属材料研究所 アルファ放射体実験室において、トリウム 229(229Th) の α

崩壊によって生成される 225Acの分離作業を行った。図 3.1に 229Thの崩壊系列を示す。
用いる Th試料中ではこれらの娘核が放射平衡に達している状態と考えられ、原子数にし
ておよそ 229Th : 225Ra : 225Ac =

(
2.7 × 105

)
: 1.5 : 1の割合で含まれている。ここから

Acのみを取り出し利用するため、Thとラジウム (Ra)をイオン交換クロマトグラフィー
によって分離する。
図 3.2に、イオン交換クロマトグラフィーの流れの概要を示す。最初に陰イオン交換樹
脂で Thのみを分離し、その後 Raと Acを含む溶液をから、DGAレジンを用いて Raと
Acを分離する。本節ではこの分離手順の詳細を記す。
本実験で用いられた 229Thには、不純物として 228Thがわずかに含まれる。その崩壊
系列にあるラドン 220(220Rn, 半減期 55.6秒)が α線を放出する希ガスであるため、作業
はすべて図 3.3の Rn回収装置の中で行った。*1 回収装置の内部はポンプで減圧され、内
部の空気はコールドトラップを通して水を除去したうえで、Rnを吸着させるための活性
炭が入った U字管 (チャコールトラップ)を通過してから排気される。コールドトラップ
と U字管はドライアイスの入ったエタノール浴で常に冷却されている。

*1 229Thの娘核からは 225Ra(半減期 14.9日)が α崩壊することで 221Rnが発生するが、225Raの α崩
壊の分岐比は 0.026(6)% でありほとんど無視できる。221Fr の β− 崩壊から発生する 217Rn について
も同様。

19



図
3
.1

:
2
2
9
T

h
の
崩
壊
系
列
。
各
崩
壊
の
矢
印
に
記
載
さ
れ
た
時
間
は
半
減
期
を
表
す
。
細
い
矢
印
は
分
岐
比
が
小
さ
い
こ
と
を
表
し
、
点
線
の

枠
で
囲
わ
れ
た
核
種
は
、
半
減
期
と
分
岐
比
の
関
係
か
ら
、
存
在
比
が
他
と
比
べ
て
大
幅
に
小
さ
い
こ
と
を
表
す
。

[1
3
]
を
も
と
に
作
成
。

20



図 3.2: Thから Acを分離するイオン交換クロマトグラフィーの流れ

図 3.3: Th溶液から Raと Acを分離する様子。イオン交換樹脂の入った 3段のカラムが
写真左側の Rn回収装置内に設置されている。コールドトラップと活性炭管が右側のエタ
ノール浴で冷却されている。
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Thの分離
陰イオン交換樹脂の入った 3段のカラム (図 3.3)を、ここでは上から順に 1st column,

2nd column, 3rd columnと呼ぶことにする。1st columnは室町ケミカル社製のムロマッ
ク® ミニカラム L、2nd columnと 3rd columnは Bio-Rad社のMicro Bio-Spin™カラ
ムを使用する。カラム内の樹脂の見かけの体積はそれぞれ 10 mL, 1 mL, 0.5 mLである。
上段のカラムを通過した液がそのまま下のカラムに入るように各カラムが設置され、3rd

columnの下には回収用の容器が置かれる。
分離作業を開始する前には、イオン交換樹脂に対してコンディショニングと呼ばれる前
処理操作が行われる。使用前のレジンに吸着されている不純物を流しだすとともに、イオ
ン交換樹脂の官能基を適したイオン形にする、抽出したい溶液の濃度が変化しないように
するという目的がある。最初に滴下する溶液と同じ濃度の溶液を、カラムの体積の 3倍か
ら 4倍程度滴下することで行われる。Th分離の際には 40 mLの 8 M硝酸を 1st column

からチューブポンプ (東京理化器械 MP-2000)で滴下することで実施した。
Thは硝酸溶液中で錯イオンを形成して陰イオンとなる。そのため陰イオン交換樹脂と
反応し、高濃度の硝酸溶液中では陰イオン交換樹脂に吸着される [71]。また塩酸溶液中に
おいては、塩酸濃度が高いほど Thは陰イオン交換樹脂に吸着しにくいことが知られてい
る [72]。そこで、Thの容器内部の固体を 8 Mの硝酸溶液に溶かしてカラムに移すことで
Thのみをレジンに吸着させ Raと Acを分離する。その後カラムに残った Thは 2 Mの
塩酸溶液で流しだす。

Thを Acと Raから分離する実験手順の詳細を図 3.4に示す。分離には三菱ケミカル
社製の陰イオン交換樹脂 CA08P を用いた。分離作業では、まず約 8 MBqの Thを含む
固体の入ったガラス容器に、0.5 mL の 8 M(=8 mol/L) 硝酸溶液を加えて内容物を溶か
し、1st column に移す。この作業を 3 回行い、容器内に存在した Th、Ra、Ac をカラ
ムに移す。次に 40 mL の 8 M 硝酸を 1st column からチューブポンプで滴下する。ポン
プによる滴下が終わった後は、2nd column にのみ 8 M 硝酸 1 mL を 4 回、3rd column

にのみ 8 M硝酸 1 mLを 2回加える。以上の抽出液は全て Ra/Ac fractionとしてガラス
容器に回収する。抽出後に 2nd column と 3rd column をゲルマニウム検出器で測定し、
Thに由来する 193 keV の γ 線がどちらからも検出されなければ、Ra/Ac fraction 内に
Th は流れ出していないと判断できる。その後、1st column に残っている Th を 50 mL

の 2 M塩酸と 30 mLの純水の順番で洗い流し、元の Th保管用容器に回収する。保管容
器に回収した溶液を蒸発乾固させた後、α崩壊の反跳核がガラスに打ち込まれることを抑
制するために、数 mLの 0.5 M硝酸を加えて保管する。
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図 3.4: Thの分離手順。Raを含む系の作業は全て Rn回収装置の中で行われる。

Raの分離
Ra/Ac fraction から Ra を分離する際は、キレート樹脂の一種である DGA レジンを
用いてイオン交換を行う。図 3.5に DGAレジンの塩酸溶液に対するレジン容量係数を示
す。塩酸を用いる場合、Raはいずれの濃度においても流出する。一方で、Acは 2 M未
満の塩酸では流出し、8 M 付近で最もよく吸着される。そこで、Ra/Ac fraction を 8 M

の塩酸溶液にしたうえで DGAレジンのカラムに移し、Raのみを分離する。その後低濃
度の塩酸で DGAレジンに吸着された Acを取り出す。手順の詳細を図 3.6に示す。

DGA レジンは Th の分離に用いた陰イオン交換樹脂に比べて溶液を通しにくいため、
図 3.7のような形でポンプにより気圧差を発生させることで溶液を通過させる。Raを含
む溶液からは、228Thに由来する 224Raから Rnが発生する可能性があるため、Th分離
時と同様に図 3.3にある Rn回収装置内に密閉容器を設置して行った。
まず 8 M塩酸 0.5 mLに Ra/Ac fractionのバイアル内壁の固体を溶かして DGAレジ
ンに加えることを 4回繰り返す。さらに 8 M塩酸を 1 mLずつ、合計で 9 mL加える。こ
のとき抽出される液は Ra fractionとしてガラス容器に回収する。
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図 3.5: DGA レジンのレジン容量係数。Eichrom 社のホームページより引用。
(https://www.eichrom.com/products/dga-resins/ 最終閲覧日 2025年 11月 30日)

図 3.6: Raの分離手順。Raを含む系の作業は全て Rn回収装置の中で行われる。

24



図 3.7: Raの分離に用いる実験装置。写真左のアクリル容器内には溶液を受けるビーカー
が設置され、蓋についたゴム栓の中に DGAレジンカートリッジが取り付けられている。
アクリル容器内は写真右側の真空ポンプで減圧される。この写真は分離作業前のコンディ
ショニング時に撮影されたものであり、分離を行う際はアクリル容器を図 3.3の Rn回収
装置に入れて実施する。

次に、DGAレジンカートリッジの下にプレフィルターレジンカートリッジを取り付け
る。プレフィルターレジンは抽出材でコーティングされていないレジンの支持体であり、
有機物を吸着する性質を持つ。レジンで除去しきれていない不純物や浸出してきた抽出
材などを取り除く役割を持つ。4 M塩酸を上から合計 10 mL加え、この時の抽出液を Ac

fraction としてガラス瓶に取り出した。Ac fraction は線量を測定したのち、蒸発乾固し
て理研に移送される。

3.1.2 Acの電着
東北大学で分離された Ac を理研へ移送後、陽イオン交換樹脂である LN レジン

(eichrom社製 100–150 µm) を用いてさらなる不純物の除去を行う。図 3.8に精製の手順
を示す。室町ケミカル社製 ムロマック® ミニカラム Sに、目皿からの高さが 24 mmとな
るまで LNレジンを詰める。このときの樹脂の見かけの体積は約 0.5 mLである。0.5 mL

の 0.08 M硝酸にバイアル内で固体となっている Acを溶かしてカラムに移すことを 5回
繰り返す。これにより、バイアル中の Acをすべてカラムに移す。
その後さらに 0.5 mL の 0.08 M 硝酸を直接カラムに加えることを 3回行う。以上の抽
出液は、Acを含む可能性がある廃液としてビーカーに集める。次に、0.2 M の硝酸をカ
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図 3.8: Acの精製手順。LNレジンの体積は空隙を含む見かけの体積を表す。

図 3.9: LNレジンのカラムとテフロンビーカー

ラムに 0.5 mLずつ 5回加える。このときの抽出液はテフロンビーカーで受け、カラムか
らの液滴が落ちなくなった段階でランプとホットプレートで蒸発させる。カラムに残った
硝酸は水で洗い流し Acを含む廃液のビーカーに回収する。図 3.9に LNレジンによる精
製の様子を示す。
蒸発が終了したテフロンビーカー内に残った固体は、10 µLの 0.01 M硝酸にすべて溶
解させる。さらに 2-プロパノールを 2 mL加え、マイクロピペットで十分に攪拌する。こ
の混合溶液を、図 3.10に示す装置に移して白金箔への電着を行う。白金箔は厚さ 10 µm

のものを 12 mm × 20 mmの大きさに切断して使用する。電着前には約 30秒間王水に浸
して表面を清浄化したうえで、純水、2-プロパノールの順にそれぞれ 10分間超音波洗浄
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図 3.10: 電着装置のセットアップ。白金製の陽極棒に 1 kV の電圧を印加する。プロパ
ノール溶液中に存在するアクチニウムイオンが陰極の白金上に付着する。

表 3.1: Acの電着結果

電着 電着装置内の Ac量 電着された Ac 電着率
2024年 4月 1.4 MBq 0.8 MBq 57 %

2024年 7月 1回目 1.4 MBq 0.91 MBq 63 %

2024年 7月 2回目 0.18 MBq 0.16 MBq 93 %

2024年 11月 1回目 2.3 MBq 0.98 MBq 42 %

2024年 11月 2回目 0.17 MBq 0.16 MBq 94 %

2025年 7月 1回目 2.6 MBq 0.35 MBq 14 %

2025年 7月 2回目 0.92 MBq 0.45 MBq 49 %

を行った。陽極に用いる白金の棒は高圧電源装置 (高砂製作所 TMK1.0-50)に接続され、
白金箔を陰極として 1 kV の電圧を印加できる。本研究では文献 [63] をもとに、陽極に
1 kVの電圧を 40分間印加する。
表 3.1に実施した電着ごとの結果をまとめる。電着装置の溶液に含まれる Acのうち、
白金箔に固定できた量の割合を電着率として記載した。ただし、電着装置内の Acの量を
直接測定することはできないため、抽出液を蒸発させた直後のテフロンビーカー中の Ac

の量と、プロパノール溶液を電着装置に移した後のテフロンビーカーおよび使用したピ
ペットに残存していた Acの量をそれぞれゲルマニウム検出器で測定し、差分から推定し
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(a) Ac電着後の白金箔の様子 (b) 電着後の焼成に用いた電気炉

図 3.11: 電着後の白金箔と焼成用の電気炉

た値を記載している。以前の実験 [63] において 63 % 以上の電着率を達成した電着パラ
メータを継続して使用したが、実施するごとに電着率のばらつきは大きく、電着の再現性
には課題が残る。

Ac が電着された白金箔の画像を図 3.11a に示す。直径 5 mm の円形状の電着領域に
は、白色の固体が付着している様子が確認できた。白金箔はプロパノールを乾燥させたう
えで坩堝に移し、図 3.11b の陶芸用電気炉で焼成する。電気炉は 2 時間かけて室温から
600 ◦Cまで上昇し、その後温度が 6時間維持される。6時間経過後は自然冷却によって約
3時間ほどで室温付近まで冷却される。
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3.2 フランシウム原子の減速と中性化
白金基板上に電着した Ac上にイットリウムを成膜することで、生成された Fr原子を
減速するとともに中性化させることが可能であることが以前の研究で確認された [21]。一
方、このときの研究では中性化の効率を判断するために Acの崩壊で発生する Frを膜中
で完全に停止させていたため、Frを脱離させるためには 700 ◦C近くまで原子源を加熱す
る必要があった。この昇温に伴って MOT 領域の真空度は 10−5 Pa 近くまで上昇した。
真空ゲージよりも熱源に近く、ターボ分子ポンプからのコンダクタンスが悪い MOT 領
域は MOT を行うのに適さない条件であったと想定される。この真空度で MOT を行う
ことはほぼ不可能なので、圧力上昇を抑える方法が求められる。本研究では、可能な限り
MOT領域周辺の真空度を低く抑えたうえで Fr原子を脱離させるため、イットリウムの
成膜に用いる新たな真空装置の開発と、成膜量の最適化を試みた。

3.2.1 成膜用真空装置
新たに作製した成膜用真空装置の概略図を図 3.12に示す。装置はその機能から直進導
入器、排気系、成膜パート、α線測定パートの 4つの部分に大別される。Acを用いて実
験を実施する際は、図 3.13の写真に示すように、装置全体を理化学研究所 仁科ホットラ
ボ室のドラフトフード内に設置し、真空ポンプの排気をドラフト内に排出して実施した。

直進導入器
図 3.14に、直進導入器部分の構造の詳細を示す。ベローズ部を伸縮させることにより、
図の右端のフランジに固定された柱状の治具を最大 300 mm 動かすことができる。治具
の先端にはアルミナ製の Ac 固定用ロッドが取り付けられており、3.1.2 節に示した手順
で Acを電着した白金箔は、直進導入器の先端のアルミナロッドに、タンタル製の治具で
白金箔を抑える形で固定される (図 3.15)。このタンタル治具はフィードスルーに接続さ
れ、電流を流すことで箔を加熱することができる。また、この直線導入器はゲートバルブ
で封じ切ることができるため、原子源を密閉した状態で移送することが可能である。さら
に、内部の真空を十分引いた状態でイオンポンプを動作させゲートバルブで封じること
で、成膜後も高い真空度を維持したまま Fr捕獲用の真空装置へ移送することが可能な設
計となっている。
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図 3.13: α線測定中の成膜用真空装置の様子。Acを使用する際はドラフトチェンバー内
に設置して実験を行う。

図 3.14: 直進導入器の構造。GVはゲートバルブ、IPはイオンポンプ、FTはフィードス
ルーを表す。右端のフランジを動かしベローズ部を伸縮させることで、内部の治具の先端
に固定された Acを移動させることが可能。
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(a) Ac取り付け後の様子 (b) 導入器先端部の寸法

(c) 電流加熱機構の模式図

図 3.15: 直進導入器の先端に固定された Ac。白金箔上の直径 5 mm の円形の範囲に Ac

が分布している。フィードスルーから電流を流すことで白金箔を加熱することが可能。
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図 3.16: イットリウム基板の写真。フィードスルーを通して負電圧を印加可能。

排気系
本装置における排気系は、装置内部を真空にするために用いるスクロールポンプとター
ボ分子ポンプ (TMP)、およびその上流の ICF114のアングルバルブからなる部分を指す。
成膜を実施する際には、まず Acを封じた直進導入器を装置に取り付けてゲートバルブを
開け、十分に真空を引いた後 TMP上流のアングルバルブを閉じ、バリアブルリークバル
ブからアルゴンを導入する。その後わずかにアングルバルブを開くことで、スパッタ成膜
中もアルゴンの純度を保ちながら、約 4 Paの Ar圧力に維持することができる。

成膜パート
ICF114/70 の異径クロス管からなる部分。上部の ICF114 フランジにはイットリウ
ム基板 (Goodfellow 製、厚さ 1 mm、大きさ 15 mm x 20 mm、純度 99 %) が固定され、
フィードスルーを通して約 −500 V の電圧を印加することができる (図 3.16)。アルゴン
雰囲気中で負電圧を印加することで放電を起こし、Ac表面へのスパッタリング成膜を実
施する。成膜実験手順の詳細は 3.2.2節に記す。なお下部のフランジには INFICON製の
膜厚計が設置されているが、成膜中はイットリウム基板との間に導入器が存在するため、
現状の設計で正確な成膜量を観測することはできない。
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図 3.17: SSDと金箔の写真。SSDの観測面が金箔を向くように設置されている。

測定パート
成膜パートと同じく、ICF114/70の異径クロス管で構成される。上面のフランジには、
半導体検出器 (solid state detector; SSD, ORTEC TU-016-150-100)が設置されている。
また、SSDの観測面の原子源側にはキャッチャーホイルとして厚さ 1 µmの金箔が検出面
を覆うように設置されている (図 3.17)。Fr原子はこの金箔を透過しないが、金箔に付着
した Fr原子が崩壊した際に放出される α線は透過し SSDで検出される。
導入器の反対側の ICF70 フランジには図 3.18 に示すアルミ製の電極が設置され、
フィードスルーから電圧を印加できる。この電極に負電圧を印加することで、イオンとし
て放出された Frを測定から除去することが可能である。電極の構造は数値計算によるシ
ミュレーションソフトウェア SIMIONにより、−100 Vを印加した際に、原子源から熱
脱離した Frイオンがすべて引き寄せられることを確認した。図 3.19に、シミュレーショ
ンの結果を示す。Fr イオンが原子源上の Ac の分布範囲である直径 5 mm の円内に均等
に 100個分布し、0.2 eVの運動エネルギーで、SSD側の半球内に等方的な確率の向きで
脱離すると仮定した。実際の Acを使用した測定手順の詳細は 3.2.3 節に記す。
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図 3.18: 測定パートの電極の画像。写真の右側の部分が装置の上側になるように設置され
る。

(a) 電極 0V (b) 電極 −100V

図 3.19: Frイオンの軌道のシミュレーション結果。粒子数は 100個、熱脱離時の運動エ
ネルギーは 0.2 eVで実施した。
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3.2.2 イットリウムのアルゴンスパッタリング成膜
Acを固定した導入器は、ゲートバルブを閉めて封じられたうえで成膜用真空装置に取
り付けられる。この節では成膜パートで行われる成膜の手順を示す。図 3.12で示した成
膜パートの図を図 3.20に再掲する。

図 3.20: 成膜パートの概念図。図 3.12より再掲。

成膜前準備
ゲートバルブを開き、スクロールポンプと TMPを用いて、成膜装置と導入器の内部を

10−4 Pa を下回るまで引く。*2 Ac 上に成膜を実施する前に、イットリウム基板表面の酸
化膜を取り除くためのスパッタリングを行う。Acをゲートバルブで封じた状態でイット
リウム基板に約 −500 Vの負電圧を印加し 30分間放電を続ける。

成膜スパッタリング
イットリウム基板の正面に Acを移動させたうえで再度負電圧を基板に印加することで
放電させ、Acの表面にイットリウムの成膜を行う。電極間の距離は約 4.5 cmであり、放
電中の圧力は 4 Pa程度であったため、図 2.7における pd = 0.135 Torr ·cmの不安定領域

*2 Arの純度が低い場合、放電に必要な電圧が高くなり放電反応が不安定になる傾向があったため、Ar導入
用の配管内の空気も十分に排気しておく必要がある。
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での放電となった。しかし排気系の調整によりアルゴンの圧力を安定させることで、十分
に継続した放電が可能であった。また、白金箔を加熱せずに成膜を実施したため、イット
リウムの融点 (約 1800 ◦C)との関係から、成膜中の条件としては図 2.8における Zone 1

に相当する。
成膜中のアルゴンの圧力と、イットリウム基板に電圧を印加している電源の表示から読
みとった電圧と電流の値をプロットしたグラフを図 3.21に示す。イットリウムに電圧を
印加している電圧電源の電流上限が 2 mAのため、イオン電流の量がこの値を上回らない
よう、バリアブルリークバルブによって圧力を調整し、典型的に 1500–1800 µAの電流で
放電を続けるようにした。
成膜を 2 時間行うごとに、イットリウム基板に印加する電圧を下げてアルゴンを排気
し、SSDで原子源から脱離する Frの数を測定した。観測される Fr由来のピーク量の減
少から、イットリウムの薄膜が Acの α崩壊の反跳で発生する Frを減速し抑え込む性能
を確認した。SSDでの測定の方法については、3.2.3 節に記す。反跳由来の Frが十分に
抑え込まれることを観測できるまで、成膜と測定を繰り返した。
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図 3.21: スパッタリング中の圧力・電流・電圧の変化の様子。30分間の成膜前スパッタリ
ングと、2時間ずつ実施した 2回の成膜スパッタリングのデータを示す。
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図 3.22: 測定パートの概念図。図 3.12より再掲。

3.2.3 イオンと中性原子の測定
中性化膜を成膜することによる Frの減速や、中性化膜から熱脱離する Frに含まれるイ
オンの割合は、SSDを用いて α線スペクトルを観測することで測定する。この節では、測
定手順の詳細を示す。また、3.2.1 節で示した測定パートの概念図を図 3.22に再掲する。

検出器の校正
SSDで原子源を直接観測した場合、脱離した Fr原子だけでなく原子源中の Acとその
娘核に由来する α 線が観測される。図 3.23 に、図 3.1 から抜粋した 225Ac の崩壊で生
じる娘核を示す。このうち α崩壊を起こす核種は 225Acを含めて 5種類存在する。それ
ぞれの α 線のエネルギーを表 3.2 に示す。ただし、213Bi が α 崩壊を起こす分岐比は約
2.1 %であり、また半減期も他の核種に比べて長いことから、5分間の測定ではほとんど
検出されず、解析の際は無視している。
図 3.24に、白金箔に電着された 150 kBqの Acを SSDの直下においた状態で 5分間測
定を行ったときと、その 5分の測定後に原子源を成膜パートまで移動させてから 5分間測
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図 3.23: 225Acの崩壊系列。図 3.1より抜粋。分岐比や半減期の関係から、存在をほとん
ど無視できる核種を省略している。

表 3.2: 225Acの崩壊系列上にある α崩壊する核種とその α線のエネルギー。[13]に基づ
き作成。

核種 エネルギー
225Ac 5830 keV
213Bi 5988 keV
221Fr 6352 keV
217At 7064 keV
213Po 8376 keV

定したときの、SSDで検出された α線のスペクトルを示す。原子源が成膜パートにある
状態では Ac由来の α線は SSDまで届かず、金箔に付着した Frとその娘核に由来する α

線のみが検出される。図 3.24a の最もエネルギーの低いピークが図 3.24b で消失してい
ることから、これが Acに由来する α線であることが確認できる。225Acの崩壊系列上の
α 線を放出する核種は、低エネルギー側から順に 225Ac (5830 keV)、221Fr (6341 keV)、
217At (7066 keV)、213Po (8376 keV) であるため、図 3.24 の 4 つのピーク位置を文献
値 [13]と照らし合わせることで、SSDチャンネルと α線エネルギーの間の校正を行った。
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(a) 原子源由来の α線を直接測定
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(b) 5分間の Fr蓄積後に測定

図 3.24: SSD で測定された α 線スペクトル。(a): 原子源を直接 SSDで 5分間測定した
際のスペクトル。(b): (a)の 30秒後、原子源を成膜パートまで移動させて測定した際の
スペクトル。5300 Ch付近のピークのみ消失していることから、このピークが 225Ac由来
のピーク (5830 keV)と特定される。
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図 3.25: SSD測定の実験シーケンス。横軸は Fr原子源を SSDの直下に移動させた時点
からの経過時間を表す。

SSD測定シーケンス
原子源から脱離する Fr数の測定は図 3.25に示す手順で実施する。

■1. Fr の蓄積 まず導入器を動かして SSD の直下に Fr 原子源を移動させる。その後
300秒間留まり、この間に原子源から放出される Frは金箔に蓄積される。また、蓄積中
に加熱を行う実験条件では、蓄積の開始から 180 秒後に、原子源に電流を一定時間印加
する。

Frの蓄積中、電極に電場を印加することで、荷電粒子が金箔に到達しないよう制御でき
る。これにより、脱離した Frのうちイオン化しているものを除去して測定することが可
能である。

■2. SSD での測定 蓄積終了後、原子源からの α 線が SSD で観測されなくなる位置
(成膜パート)まで原子源を移動させる。蓄積終了から 30秒後、移動が完了すると同時に
SSD の測定を開始する。α 線が観測されたチャンネルと時刻が記録され、測定は開始か
ら 300秒で自動的に停止する。

■3. 冷却 原子源の温度を下げることと、金箔に付着した Frの崩壊を待つため、SSDで
の測定が停止してから次の測定までの間は、10分間以上間隔を空ける。
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表 3.3: 観測された Frの分類

分類 特徴
反跳 Fr Acの α崩壊の反跳で放出され、直接金箔に到達した Fr

低速 Fr原子 中性化膜で停止し、中性な原子として熱脱離して金箔に到達した Fr

低速 Frイオン 中性化膜で停止し、イオン化して熱脱離し金箔に到達した Fr

中性化率の測定
SSD のエネルギースペクトルに含まれるのは、5分間の測定中に検出された α 線のヒ
ストグラムである。ゆえに Frのピークに相当する部分の面積は、5分間の間に崩壊した
Fr 原子の個数に比例する。蓄積終了から t秒後に金箔に存在する Fr 原子の個数を N(t)

とすると、SSDで検出される Fr由来の α線の数は次のように書ける。

N(30) −N(330) = N0

(
e−λ·30 s − e−λ·330 s

)
= 0.479 ·N0 (3.1)

ここで、eは自然対数の底、λ = (ln 2)/T1/2 は 221Frの崩壊定数 2.41× 10−3 s−1 を表し、
N(0) = N0 とした。金箔から SSD 検出面までの立体角を Ω、SSD の検出効率を ϵとす
ると、Fr原子数とピーク面積 Aの関係は

A = 0.479 · ϵN0
Ω

4π
(3.2)

と書ける。したがってピーク面積 Aは金箔に付着した Frの数に比例する。
金箔に付着する Fr原子を、その特徴から、表 3.3の 3種類に分類して考察する。反跳

Frは中性化膜によって完全には停止できていない Frであるため、運動エネルギーが高く
捕獲には適さない。また、運動エネルギーが高く電極で除去できないことから、加熱や電
場の条件に関わらず検出される。ゆえに原子源を加熱せずに測定した際に金箔に付着して
いる Frが反跳 Frに相当し、解析の際はバックグラウンドとして取り扱う。原子源の加熱
によって増加する成分は、膜中で停止していた Frが熱脱離したことで検出されたものと
考えられる。この熱脱離で供給される Frについては、イオン化した成分を電極に引き寄
せることが可能である。以上を区別して測定するため、同じ条件の原子源に対して加熱と
電極に印加する電場によって、表 3.4に示す 3通りの加熱条件で Frの蓄積を行う。各条
件において脱離して SSDで観測される Frは、表 3.4に基づきそれぞれの差分を計算する
ことで低速 Fr原子数と低速 Frイオン数を求める (図 3.26)。また、低速で脱離した Frの
うち、電気的に中性な原子として脱離した割合を、中性化率と呼ぶことにする。
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表 3.4: 加熱条件に対応する Fr検出数

加熱条件 検出される Fr

加熱なし +電場なし 反跳 Fr

加熱あり +電場なし 反跳 Fr+低速 Fr原子 +低速 Frイオン
加熱あり +電場あり 反跳 Fr+低速 Fr原子

図 3.26: SSDでの測定結果と Frの解析のイメージ。各条件における Frカウント数の差
分から、原子源を脱離する Frについて観測する。

測定結果の例を図 3.27に示す。表 3.4の各条件について 3回ずつ測定を行った。この
とき、時間経過の影響を排除できるよう、電極への電圧印加の条件は交互に行った。
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図 3.27: 中性化率測定実験の結果の例。加熱時の電場の有無については、時間経過の影響
を取り除くため交互に実施した。
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第 4章

結果および解析

4.1 実験ごとの概要
2024年 7月から 2025年 8月にかけて、全 3回にわたり Acを使用して実験を行った。
この章では、各実験において実施した成膜の結果についてまとめるとともに、作製された
Fr原子源の性能を解析する。なお、以下では 3回の実験を、Acの入手年月に基づきそれ
ぞれ「2407実験」「2411実験」「2507実験」と呼ぶことにする。

4.1.1 2407実験
中性化膜の成膜量が多すぎる場合、深い位置で停止した Frを熱脱離できず、Fr原子の
脱離量が減少する可能性が考えられる。そのため、低速の中性 Fr原子を最大化させるよ
うな最適な膜厚の探索を目的とし、中性化膜を成膜する量を変化させながら中性化率の測
定を実施した。なお成膜量と熱脱離する Frの数についての考察は 4.4.1 節に詳細を記す。

4.1.2 2411実験
2407実験の結果を受け、加熱に伴う原子源への影響を低減させることを検討した。具
体的には、Acから放出される高速の Frを停止させる量のイットリウムが成膜されるまで
は原子源を加熱せず、成膜作業を終えた後にのみ、Fr を熱脱離させる測定を行った。ま
た、加熱のために電流を印加する時間を 30秒から 10秒へと変更した。さらに、以前の研
究で見られた加熱温度による中性化率の変化 [21]について確認するため、変化が見られた
電流量に相当する 19 Aの電流で加熱を実施し、その前後での中性化率の変化を確認した。
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4.1.3 2507実験
2411実験で確認された高温での加熱の影響について検討するため、高温で加熱した際
に脱離する Frの中性化率を測定した。高温条件での加熱は、文献 [21]で中性化率に変化
が生じたのと同じ 18.5 Aの電流で実施した。中性化率測定後、脱離する Fr原子に対して
光の応答性があるかを確認するため、熱脱離した Frに対して共鳴周波数周辺のレーザー
光を照射し、SSD での測定結果の変化を確認した。このときの測定では光の影響や周波
数依存性は観測されなかったため、本論文中では解析を省略し、成膜と中性化率測定の結
果についてのみ記載している。
以上の各実験の概要を表 4.1にまとめる。

表 4.1: Acを使用した実験の概要。電着量は成膜装置へ導入する時点での放射能を表す。

実験 Ac電着量 (導入時) 加熱時間 実施内容
2407実験 約 800 kBq 30秒 成膜量ごとの中性化率の測定
2411実験 約 850 kBq 10秒 加熱による中性化率の変化の観測
2507実験 約 350 kBq 10秒 加熱温度ごとの中性化率の測定

4.2 SSD測定データの解析方法
4.2.1 Fr原子数の計算
成膜用真空装置の測定パートにおいて SSDで検出される α線のカウント数を、チャン
ネルに対してヒストグラムにすることで、図 4.1に示すような形のエネルギースペクトル
を得ることができる。3.2.3節に示した校正の手順において特定される Frに由来するピー
クについて、その面積が SSDの測定中に検出された Fr由来の α線の数に相当する。ピー
ク面積の導出には式 (4.1)に示す関数を用いてフィッティングを行った [73]。

f(u) =
A

2τ
exp

(
u− µ

τ
+

σ2

2τ2

)
erfc

[
1√
2

(
u− µ

σ
+

σ

τ

)]
(4.1)

ここで、Aはピーク面積、u−µはピーク位置 µからの差分、σはガウシアンの標準偏差、
τ は低エネルギー側のテールを表すパラメータに相当する。また、erfcは

erfc(x) =
2√
π

∫ ∞

x

e−t2dt (4.2)
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図 4.1: SSDによる測定結果とフィッティング結果の例。この図のフィッティング結果は
A = (7.8 ± 3.5) × 103 であった。

で定義される相補誤差関数 (complementary error function) である。α 線のエネルギー
にガウシアン広がりを与える要因であるランダムなノイズや energy struggling に加え、
電荷収集の不完全性などの低エネルギー側にのみ広がりを与える影響が考慮されている。
フィッティング計算は Pythonの lmfitパッケージを用いて行った [74]。
このピーク面積は、式 (3.2)に従って Frの蓄積終了直後の原子数に置き換えることが
でき、さらに Fr原子源から金箔までの立体角を考慮することで、原子源を脱離した Fr原
子の数に置き換えることが可能である。
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4.2.2 測定データの補正
4.2.1節の方法によって求められた Frのカウント数は、Frの崩壊と Acの崩壊の影響に
基づき、2段階の補正を経て解析される。この節ではその手順について記す。

Frの蓄積による影響の補正
金箔に付着した Frは半減期約 5分で減少するものの、SSDでの測定の間隔は最短で 15

分であり、測定開始時点では、一つ前の測定開始時点に存在した Frのうち最大で 11%が
残存している。一つ前の測定の際に多量に Frが付着していた場合などは、Frを過大に見
積もってしまう。したがって、残存した Frが再度カウントされてしまう影響を取り除く
必要がある。
N 回目の測定結果の Frカウント数を AN、測定開始時刻を tN とすると、N − 1回目
の測定時に金箔に付着していた Frに由来するカウント数を除去した補正後のカウント数
AFr,N は

AFr,N = AN −AN−1 · e−λFr(tN−tN−1) (4.3)

と書ける。ただし、λFr = 2.35 × 10−3 s−1 は 221Frの崩壊係数を表す。

Acの崩壊による影響の補正
単位時間あたりに親核から放出される Frの量は Acの数量に比例するため、原子源に
蓄積される Frの量は Acの崩壊とともに徐々に減少する。そのため、式 (4.3)に加えて、
測定結果を最初の測定の際の Acの数量に合わせる補正を行う。

AFr,Ac,N = AFr,N · eλAc(tN−t1) (4.4)

ただし、λAc = 8.09 × 10−7 s−1 は 225Acの崩壊係数を表す。以下では特に指定しない限
りは、SSDで検出された Frのカウント数は、式 (4.4)の AFr,Ac,N を表すものとする。
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4.3 成膜実験
この節では、2411実験と 2507実験において行った中性化膜の成膜結果について解析す
る。成膜中に原子源をイットリウム基板の直下に置く場合、膜厚計が構造上遮られてしま
い、Ac上に形成されした中性化膜の量を見積もることはできなかった。そこで、Acの α

崩壊の反跳で飛散する Fr(表 3.3 の「反跳 Fr」) を SSD で観測し、その減少分で成膜量
を判断することにした。この成膜中の測定では、加熱は実施せず反跳 Frの量のみを測定
した。
図 4.2に、2411実験での成膜途中に測定された α 線スペクトルを示す。また、図 4.3

に、2411実験と 2507実験における成膜時間ごとの反跳 Frの観測量の変化を示す。いず
れの実験においても成膜によって反跳 Frが減少する様子が確認され、6時間から 8時間
の成膜で、成膜前に観測されていた反跳 Frの 9割以上を中性化膜の内部に留められてい
ることがわかる。
次に、本実験における成膜の速度について考察する。図 3.21に示す通り、スパッタ成
膜中の典型的な電流量は約 1600 µA、印加電圧は約 520 V、Ar圧力は約 4 Paである。標
的に衝突したイオンの数に対する散乱された粒子の比を表すスパッタ率は、500 eV のア
ルゴンイオンの場合、約 0.68である [75]。基板に流れる電流が一価のアルゴンイオンに
由来すると仮定すると、スパッタされるイットリウム原子の個数レート R は、スパッタ
時の電流を Is として

R = 0.68Is ·
NA

F
(4.5)

と書ける。ここで、NA = 6.02 mol−1 はアボガドロ数、F = 9.65 × 104 C/molはファラ
デー定数である。1600 µA の電流は、1 秒あたり約 2.2 × 10−7 cm3 のイットリウムをス
パッタしていることに相当する。スパッタされる粒子の角度分布については未解明な部分
が多いが、仮に基板から全球に等方的に放出されると仮定すると、イットリウム基板から
Ac の電着された白金箔までの立体角は、設計上全球に対して約 0.07 % であり、白金箔
の面積に対して 0.098 nm/minの成膜速度に相当する。これは 6時間で 35 nm、8時間で
47 nm のイットリウムが成膜される速度である。225Ac からイットリウムへ放出される
221Frは、約 30 nmから 40 nmの範囲内で停止すると考えられている [16, 49]。したがっ
て、イットリウムをスパッタ成膜したことで Frを膜中に留めた結果、観測量が減少して
いると考えることに矛盾はない。
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(a) 成膜開始前
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(b) 成膜 2時間後
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(c) 成膜 4時間後
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(d) 成膜 6時間後

図 4.2: 2411実験において、2時間のスパッタ成膜ごとに測定した α線スペクトル。縦軸
と横軸は共通。赤色の破線はフィッティング結果を表す。
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図 4.3: 成膜時間と反跳 Fr量の関係。6時間から 8時間の成膜で反跳 Frの 9割以上が抑
え込まれている。
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4.4 中性化実験
4.4.1 膜厚の影響

2407実験においては、中性化膜を少量ずつ成膜して中性化率が変化する様子の観測を
試みた。反跳 Frを抑え込むまで成膜と測定を繰り返し、累計で 18.5時間のスパッタリン
グ成膜を行った。この節ではその測定結果についてまとめる。
測定結果の解析には、成膜実験と同様に式 (4.4)に従って補正された値 AFr,Ac を用い
る。また、Fr蓄積中の加熱と電場の条件により、表 3.4に従って 3種類の Frカウント数
をそれぞれ求めた。

Fr原子の分布
Fr 原子をレーザー冷却し捕獲するためには、捕獲領域の超高真空状態を維持する必要
がある。したがって、可能であれば比較的低温・短時間の加熱で Fr原子が脱離する原子
源が望ましい。そこで、まずは中性化膜および白金箔内部での Frの分布について考察す
る。103 keVのエネルギーで放出された Fr原子はイットリウムの中を約 30 nm移動して
停止するので、Fr原子は中性化膜と白金箔の境界付近に約 30 nmの厚さで均一に分布す
ると仮定する。この時点で箔の外側に存在してしまう Frは、核分裂後静止せずに放出さ
れた原子とみなす (後述する分類の 1. に相当する)。
生成された Fr原子について、その放出後の位置と加熱時の移動をもとに次の 3パター
ンに分類して考察する。

1. 核分裂後中性化膜で十分減速されず、通過して放出される
2. 中性化膜または白金箔の中で静止したが、原子源を加熱すると脱離する
3. 中性化膜または白金箔の中で静止し、原子源を加熱しても脱離しない

1.は成膜前の原子源から放出される Frのほとんどを占め、成膜量が増加するにつれて
その割合を減らしていくと考えられる。

2.は、金属箔の表面付近に存在する Fr原子を指す。加熱条件が同じ場合、成膜量の増
加に対してしばらくの間は一定で推移すると考えられるが、α崩壊で放出される Frをす
べて留める量が成膜されると、その後は成膜量の増加につれて減少すると予想される。

3.は 2よりも深い位置に存在する Frを指し、1と 2とは異なり、SSDによる観測が不
可能である。成膜量が増えるにつれて増加していくが、ある程度の量成膜されると、すべ
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(a) 成膜前 (b) 成膜量 30 nm未満 (c) 成膜量過多

図 4.4: 原子源内部の Fr分布の予想。図中の数字で示す範囲は本文中での分類に対応し、
1: 中性化膜 (Y) で抑え込まれない反跳 Fr、2: 膜中で停止し加熱すると脱離する Fr、3:

加熱しても埋め込まれたまま脱離しない Fr、を表す。

て埋め込まれたまま加熱しても脱離しない状態になり、一定かつ最大となる。
以上の考察を図 4.4にまとめた。成膜する量が増加するにつれて、中性化膜内で停止す
る Frの量は増加し、減速しきれないで膜を通過する反跳 Frは減少する。しかし、熱拡散
によって脱離する Frの量は、成膜を続けると減少していく。膜の内部に留まってしまっ
た Acを熱拡散で脱離させるためには長時間の加熱が必要となり、結果として真空度の大
幅な悪化につながりかねない。
そこで 2407 実験では、イットリウムの成膜量を変化させながら Fr の中性化脱離効率
を測定することにより、膜厚の増加によって埋め込まれる Fr と、加熱で脱離する Fr の
量のバランスを最適化を行うことを目的とした測定を実施した。図 4.4の議論を踏まえる
と、膜厚が増加するにつれて中性原子として脱離する Frが増加するが、一定量成膜され
ると脱離する Fr自体が減少するという描像が、実験前に予想された。

成膜量に対する中性化率の測定結果
2407実験で実施した SSDでの測定結果について、ピーク面積をフィッティングするこ
とで Fr のカウント数を求め、4.2 節に示した方法で補正した結果を図 4.5 に示す。各点
は、表 3.4のそれぞれの条件における Frのピーク面積の補正結果を、SSDの測定開始時
刻に対してプロットしたものである。また、加熱時に白金箔に印加した電流量はいずれも
15 Aである。ただし、グラフ上の左上のにある 1点 (Heat elec off, 成膜 0.5h)について
は、外れ値として解析から除外した。
図 4.5の結果を成膜時間ごとに平均し、成膜時間に対してプロットしたグラフを図 4.6
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図 4.5: 補正後の Fr カウント数。SSD で観測したピーク面積を、測定開始時刻に対して
プロットしている。グラフ上の左上に存在する 1点を、解析時に外れ値として除外した。
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図 4.6: 成膜時間に対する SSDでの Frカウント数の変化。スパッタ成膜を 4時間行った
時点で停電を迎えたことにより、4時間の測定点は 2つずつ存在する。また、0時間と 1

時間については、加熱実験後の反跳 Fr量 (After heat)を測定していない。
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図 4.7: 成膜時間ごとの Frカウント数。成膜時間 4時間経過時点の結果は、停電の前後で
2回測定している。

に示す。このとき、原子源を加熱する前後で反跳 Fr 数が変化する様子が見られたため、
反跳 Fr 量を測定するための、原子源を加熱しない条件での SSD 測定を、加熱を伴う実
験の前後で分けて記載した (図 4.6の Before heatと After heat)。なお 4時間の成膜を実
施したのち、施設のメンテナンスに伴う停電があった。そのため、真空装置を封じた状態
で、約 2 日間真空引きを停止している。停電前後の変化の確認のため、成膜 4 時間後の
データについては停電の前後で合計 2組存在する。
図 4.6の結果から各成膜時間に対する測定結果をまとめたグラフを図 4.7に示す。さら
に、この結果から図 3.26の方法で差分をとることで、低速 Fr原子、低速 Frイオン、反
跳 Frの数をそれぞれ計算した結果を図 4.8に示す。原子源を加熱する前後で増加した反
跳 Fr数についても同時に計算し、増分を棒グラフの緑色の部分に示した。ただし、成膜
時間が 0時間と 1時間の条件においては、加熱後の反跳 Fr数を測定していなかったため、
グラフには記載していない。
成膜前 (成膜時間 0時間)の測定結果では、低速 Fr原子が他より多く存在するように見
えるが、測定していない加熱後の反跳 Frの増加分が含まれていると考えられる。中性化
膜を成膜することで減るはずの反跳 Fr数が、0.5時間の成膜で増加していることからも、
成膜前の原子源を加熱したことで反跳 Frを増加させる何らかの変化が起きていると推測
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図 4.8: 成膜時間と観測された Fr数の関係。青色が低速 Frイオン、橙色が低速 Fr原子、
灰色が反跳 Frに相当するピーク面積を表す。緑色は加熱した後で再度反跳を観測した際
に増加した量を表す。ただし、成膜時間が 0時間と 1時間の条件では加熱後の反跳 Fr量
を測定していない。またグラフ中の「4h」と「4h after PO」はそれぞれ、4時間の成膜
後の、停電の前と後における測定結果を表す。

できる。しかし、他の成膜時間のデータとの比較ができないため、以降の解析において
は、成膜前の測定結果に基づくデータについては議論の対象から除外する。
また、グラフからは、成膜時間が 3 時間になった段階でイオンが急激に増加した様子
と、成膜を続けても中性原子の数がほとんど増加しない様子を読み取ることができる。
熱脱離により観測された Frのカウントに含まれるの中性原子の割合として、中性化率

Pn を式 (4.6)で定義する。
Pn :=

Nneut −Nrecoil

Nall −Nrecoil
(4.6)

ただし、Nall は電場を印加しない加熱条件での Frカウント数、Nneut は電場を印加して
加熱した場合の Frカウント数、Nrecoil は加熱しない条件での Frカウント数を表す。各
成膜時間に対して中性化率を計算した結果を図 4.9に示す。このときの反跳 Fr数 Nrecoil

は加熱前の値を採用している。中性化率は成膜時間が 2時間を過ぎて 10 %程度にまで低
下し、18.5時間成膜性も改善の様子は見られなかった。
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図 4.9: 成膜時間に対する中性化率の変化

中性化率測定の影響の考察
図 4.9の結果からは、中性化膜の成膜量が少ない状態が中性化性能が高いという、不自
然な結果が得られた。図 4.8に示す通り、2時間から 3時間にかけての成膜において、イ
オンの脱離量が大幅に増加していることによるものであり、この時点で熱脱離するイオン
の数を大幅に上昇させる何らかの変化が原子源に起きている。
また各測定において、加熱の前後で反跳 Fr数が増加している様子が確認できる。これ
は中性化膜で減速できる Frの数が減少していることを意味し、成膜量が減少しているこ
とに相当する。したがって、中性化率の測定自体が原子源の性能に影響を与えてしまって
いる可能性が考えられる。
以下に、図 4.4に示した 3パターンの Frについて再掲する。

1. 核分裂後中性化膜で十分減速されず、通過して放出される (反跳 Fr)

2. 中性化膜または白金箔の中で静止したが、原子源を加熱すると脱離する (低速 Frイ
オン +低速 Fr原子)

3. 中性化膜または白金箔の中で静止し、原子源を加熱しても脱離しない (SSDでは観
測できない)
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(a) 加熱前の原子源 (b) 加熱後の様子 (c) 拡散し表面に到達

図 4.10: 実験結果を説明する Fr分布モデル案。加熱により Acを含む電着固体が拡散し、
内部に捕獲された Fr原子が熱脱離しやすくなる。図中の数字は、本文中に記載した Frの
分類に対応している。

低速 Frイオンの数が、反跳 Frと比較して大幅に増加していることから、このうち 3.の
SSDで観測できない Frが、2.の低速 Frイオンに変化していることがわかる。したがっ
て、加熱を繰り返すことで Frが熱脱離しやすく変化する描像を考える。
このモデルの案を図 4.10に示す。ここでは、加熱を繰り返すことによって Acを含む
電着固体が白金箔から一部脱離し、イットリウムの中性化膜内を拡散していく現象を仮定
する。さらにこの拡散が発生した箇所では、イットリウムの中に電着された固体が混入
し、純粋なイットリウムよりも Frの熱拡散が起こりやすいと仮定する。これによって表
面から熱脱離できる Frの量が増大し、脱離 Fr数の増大につながった (図 4.10b)。また、
このときに拡散した Acが中性化膜の表面にまで到達していた場合、その場所はイットリ
ウムと異なる仕事関数を示し、Fr がイオン化して脱離する性質を持つ。特にこの実験で
は、成膜量が少ない段階から 15 Aの電流で加熱する行為を繰り返し実施していたため、3

時間加熱した後の測定で、表面に到達するまでに拡散したと考えられる。ただし、便宜上
図 4.10cでは均等な拡散をしているように描いているが、実際はわずかながら低速原子も
脱離していることから、Acが表面に到達せず、低い仕事関数が保たれている箇所も残っ
ていると考えられる。
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表 4.2: 印加電流量と原子源の温度の関係

電流 温度
15 A 760 ◦C

18.5 A 930 ◦C

19 A 950 ◦C
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図 4.11: 高温での加熱の前後による脱離 Fr量の変化。いずれも加熱時の印加電流は 15 A

である。

4.4.2 加熱による影響の検証
Frを熱脱離させるための加熱が原子源の中性化性能に与える影響を検証するため、2411

実験と 2507実験では、加熱時の印加電流量を変化させて中性化率の測定を行った。膜厚
の影響と分離するため、成膜中に加熱を伴う測定は実施せず、反跳 Frの 90 %以上を抑え
込んだ成膜後にのみ中性化率の測定を実施した。加熱温度については白金箔に印加する電
流量で調節し、あらかじめ放射温度計で測定した表 4.2に示す値を目安とした。
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図 4.12: 高温加熱の前後における脱離 Frの中性化率。いずれも加熱時の印加電流は 15 A

である。

高温加熱実験の結果
2411実験においては、成膜後に中性化率を測定した後、原子源に一度だけ 19 Aの電流
を 10 秒間印加し、その前後で Fr 脱離数と中性化率に変化が生じるかを確認した。中性
化率を測定するための加熱電流は 15 A に統一した。このときの Fr カウント数の結果を
図 4.11に示す。加熱によって反跳 Frが増加する現象は、19 Aでの加熱後に 15 Aで加熱
した際は見られなかった。また、一度 19 Aで加熱をすると、15 Aで加熱した際に脱離す
るイオンと中性原子がともに減少する様子が確認できた。低速 Frイオンは 53 %減少し、
低速 Fr原子は 77 %減少した。また、各条件における中性化率を図 4.12に示す。高温で
の加熱の前後で中性化率は大きく変化していないことから、高温の加熱によって、イオン
か中性原子かに関わらず Frの熱脱離を抑制するという結果が得られた。
これは原子源に含まれる Acが減少していることにも相当する。しかし、実験後に原子
源中の Acから放出される γ 線をゲルマニウム検出器で測定した結果、有意な減少は確認
できなかった。測定結果を表 4.3に示す。
次に、900 ◦C以上に加熱した場合に脱離する Frの性質について確認するため、2507実
験においては、高温条件での加熱時においても中性化率の測定を行った。中性化率の測定

61



表 4.3: 2411実験における電着 Acの量。表中の相対量は、Acの崩壊を考慮した上で、焼
成後の放射能を 100 %としたときの相対量。

測定時 放射能 相対量
2024/11/28 焼成後 1.02 MBq 100 %

2024/11/30 導入時 0.87 MBq 98 %

2024/12/12 取り出し後 0.40 MBq 103 %

図 4.13: 加熱温度を変えて中性化測定を実施した際の補正後 Frカウント数。Heat current

limitは、電極に流れる電流が上限を超えたために印加電圧が不十分だった測定点を表す。

条件として、加熱時に印加する電流を 15 Aと 18.5 Aの 2通りで測定を実施した。図 4.13

に、中性化率を測定した際の SSDでの Frカウント数を、式 (4.4)に従い補正した結果を
示す。ただし、電極に電場を印加した際に、電源の電流上限を上回り電圧印加が不十分
だった点 (Heat current limit)が含まれる。1度 18.5 Aで加熱した後、2回目の 18.5 Aの
加熱ではカウント数が大幅に減少し、低速 Frイオンと低速 Fr原子を合わせた数は 1回目
の約 28 %、15 A加熱時の 26 %となった。時間を空けた測定や、その後実施した 15 Aで
の加熱でも回復する様子は見られなかった。

2507実験においては、2回目の中性化率測定の後、Fr原子源から脱離する Fr原子に対
してレーザー光を照射し光に対する応答性を確認する分光実験を実施していた。この実験
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図 4.14: 加熱条件を変更した際の脱離 Fr 数。3 回の 15 A での加熱の結果はそれぞれ、
18.5 Aでの加熱前後および、分光実験後の測定結果を示す。また、18.5 Aのデータには、
初回の加熱時のデータを含まない。

においては、15 Aの電流加熱を合計で 39回実施している。その後、再度中性化率を 15 A

の電流加熱で測定したところ、低速 Frイオンのカウント数のみ増加が確認された。以上
の結果を図 4.14にまとめる。ただし、18.5 Aで加熱したデータの内、最初の測定は外れ
値として除外して計算している。また、この結果をもとに計算された中性化率を図 4.15

に示す。

加熱による影響の考察
4.3節においてすでに述べた通り、2411実験と 2507実験においては、6時間から 8時
間のスパッタ成膜で、反跳 Fr の 9 割以上を減速させ膜中に止めることができた。一方
で、成膜と加熱を繰り返していた 2407実験では 18.5時間のスパッタ成膜を要しており、
加熱による成膜速度の減少があったと考えられる。また 2411実験と 2507実験において
は、Fr原子源を高温で加熱することで Frが熱脱離しづらくなる現象が観測された。特に
2507 実験においては、低速 Fr 原子に比べて低速 Fr イオンの脱離量が顕著に減少した。
図 4.8に見られるようなイオンの脱離数が増加する現象は見られず、2507実験の分光実
験後にのみ確認された。また、すべての実験に共通して、成膜後最初に原子源を加熱した
際のみ、加熱前と比較して、反跳 Frの数が増加する現象が確認できた。この節では、こ
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図 4.15: 加熱条件ごとの中性 Frの割合

れらの観測結果の変化についてまとめ、それぞれ考察する。

■成膜速度の変化 成膜中に加熱を行わない場合、2407実験で 18.5時間かかっていたス
パッタ成膜を 8時間以下に短縮できている。図 4.16に、3回の実験のスパッタ成膜時間
ごとの反跳 Fr 量の比を示す。中性化膜の反跳 Fr を抑え込む性能は、加熱を伴う実験に
よって悪化する。図 4.10の案に基づくと、成膜量が少ない段階で加熱を行ったことによ
り、Acの拡散の影響が大きく見られたためと説明可能である。

■低速 Frイオンの増加現象 2407実験で見られた低速 Frイオンの脱離数が急激に増加
する現象について、2411実験以降では同程度の増加は見られなかった。この理由の一つ
として、加熱時の膜厚の差が考えられる。加熱の影響の確認を目的とした 2411実験及び
2507実験においては、成膜中に加熱を伴う測定を行わず、成膜前の反跳 Frの 9割以上を
中性化膜で抑え込んでからのみ、中性化率測定を実施している。したがって、脱離イオン
数の増加は、膜厚が薄い状態の原子源を加熱した際に見える現象であった可能性が考えら
れる。これは上述の Acの拡散のモデルでは、拡散した成分に対して中性化膜の物質量が
多く、拡散による熱脱離量の上昇の影響が小さかったためと説明できる。
もう一つの可能性として、加熱時間の差が考えられる。表 4.1に示すように、2407実
験においては原子源の加熱を 30秒間実施していた。加熱時間が 10秒間の場合、2507実
験において 15 Aの電流による加熱を 39回の繰り返したのちに、低速 Frイオンが増加す
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図 4.16: 成膜時間と反跳 Fr量の関係。3回の各実験について、成膜前の Frカウント数を
1としたときの比を表す。2407実験のみ、成膜の途中で中性化率の測定を行った。

る様子が確認できている。2407実験における低速 Frイオンの増加は成膜時間が 2時間と
なった 17回目の 15 Aでの加熱で見られた現象であり、加熱時間の蓄積が影響して見られ
た現象であった可能性が考えられる。図 4.10の考察を用いると、一回の加熱に対する Ac

の拡散の移動度が小さかったことに相当する。

■高温加熱による低速 Fr イオン数の減少 高温で加熱することによる低速 Fr イオンの
脱離数の減少は、2407実験では見られなかった現象であり、930 ◦C以上の高温での加熱
で特徴的に見られるといえる。上述の Acの拡散以外の影響によるものと見られることか
ら、融点の高いイットリウムに関して、何らかの性質の変化が起きていると考えられる。
アルゴンスパッタリングによって成膜される薄膜は、成膜時のアルゴンの圧力と成膜さ
れる基板の温度に応じて変化する。図 4.17に、成膜時の構造についての Thorntonモデ
ルを、図 2.8 から再掲して示す。さらに、本研究での成膜条件と加熱時の温度について
も示した。成膜中の条件から、作製された中性化膜は Zone 1の柱状構造をしていると考
えられる。15 A での加熱時には Zone T と Zone 2 の境界付近、18.5 A での加熱時には
Zone 2に相当する温度まで上昇していることがわかる。この図はあくまでも成膜中の基
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図 4.17: アルゴンスパッタリング成膜の Thorntonモデル。文献 [69, 70]より引用。成膜
中のアルゴンの圧力 (4 Pa) と、イットリウムの融点 (約 1800 K) に対する常温 (300 K)、
15 Aでの加熱時 (1030 K)、18.5 Aでの加熱時 (1200 K)を示す赤色の破線を追加した。

板の温度を表しており、成膜後の 10秒間の加熱で柱状構造が粒状の構造に変化するとは
考えにくい。しかしながら、Zone 2 はスパッタ粒子が結晶表面で拡散する領域であり、
成膜後の中性化膜の表面構造のみが変化した可能性は考えられる。イットリウムの構造の
変化によって Frを熱脱離させにくい部分ができたとすれば、高温加熱後の脱離粒子の減
少を説明できる可能性もあるが、現状では構造が変化した明確な根拠はなく、十分な説明
を与えることができない。

■反跳 Frの増加 いずれの実験においても、成膜後最初の中性化率測定実験を行うと、そ
の後反跳 Frの数が増加する様子が確認できた。成膜後に行う初回の中性化実験でのみ観
測され、その後の測定では観測されなかったことから、成膜中にイットリウム膜に取り込
まれたアルゴン原子が脱離する影響と考えられる。図 4.18に、2407実験における、6時
間成膜後の初回の加熱時と 2回目の加熱時の圧力変化を示す。いずれも加熱は 15 Aで 30

秒間行った。初回のみ電流印加直後の圧力上昇が大きいことがわかる。アルゴンが脱離し
たことにより瞬間的に圧力が上昇し、その後の加熱では大きな上昇は見られなかった。中
性化膜中にアルゴンの分の欠損が生じることで、反跳 Frを抑え込む性能が悪化したと推
測する。

66



10:24:30
10:24:45
10:25:00
10:25:15
10:25:30
10:25:45
10:26:00
10:26:15
10:26:30

0.000000

0.000025

0.000050

0.000075

0.000100

0.000125

0.000150

0.000175

0.000200

Pr
es

su
re

 / 
Pa

1st

10:46:00
10:46:15
10:46:30
10:46:45
10:47:00
10:47:15
10:47:30
10:47:45
10:48:00

2nd

図 4.18: Fr原子源の加熱に対する圧力変化

4.4.3 実験結果のまとめ
表 4.4に、作製した原子源の中性化率を示す。いずれの実験においても電着した Ac上
に中性化膜を直接成膜することで、α崩壊によって放出される Frを減速させ膜中に捕捉
できることを確認できた。しかしながら、加熱を伴う測定と成膜を繰り返した 2407実験
においては、成膜による Frの中性化を確認することができなかった。
成膜中に加熱を実施しなかった他の 2回の実験では、中性化率の向上を確認することが
できた。一方で、高い中性化率が出ている条件では、脱離する中性原子の絶対数が増加し
ているのではなく、イオンの数が減ったことによって相対的に中性原子の割合が増加して
いる様子も確認された。
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表 4.4: 各実験において作製された Fr原子源の評価

2024年 7月 2024年 11月 2025年 7月
Ac電着量 800 kBq 850 kBq 350 kBq

成膜時間 18.5時間 6時間 8時間
反跳 Fr減少率 94 % 97 % 89 %

最大中性化率 32 ± 12 % 59 ± 16 % 93 ± 4 %
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第 5章

結論

5.1 結論
本研究では、イットリウム中性化膜を Ac電着基板上に直接スパッタ成膜することで Fr

原子源を作製した。また、作製した原子源から供給される Frの性質を調べることで、原
子源の性能評価を行った。
原子源から熱脱離する Frの中性化率を測定した結果、本研究の方式により作製された
中性化膜一体型の Fr原子源は、加熱されることで Frの減速と中性化の性能が変化するこ
とが明らかとなった。具体的には、解析の結果以下の 3点を観測した。

• 760 ◦Cでの短時間の加熱でも、反跳 Frを抑え込む性能は加熱により悪化する。
• 930 ◦C以上での加熱を行うと、原子源から熱脱離する Frイオンの数は減少する。
• 760 ◦C で加熱を繰り返す、または中性化膜の量が少ない状態で加熱すると、熱脱
離するイオンは増加する。

以上の現象について説明可能なモデルを、電着 Ac上に成膜したイットリウム中性化膜
内部での、Acを含む電着固体の拡散の可能性に基づき考案した。本研究により、中性化
膜一体型の Fr原子源を加熱して使用する際に、熱脱離する Frの状況が明らかとなった。
加熱することにより低エネルギーの電気的に中性な Fr原子を放出させることが本来の使
用目的ではあるが、膜の厚さや加熱の温度によっては、放出される Fr原子の数を大幅に
減らしてしまう。原子源を作製・使用する際には、加熱することで中性化率や脱離数を悪
化させる可能性を考慮し、慎重に使用しなければならない。

69



5.2 今後の展望
Ac拡散仮説の検証
現状では中性化膜成膜後の Acや Frの振る舞いについては、原子源から脱離した Fr原
子および Frイオンの数量のみによって評価している。加熱前後の原子源の表面の構造の
変化や、電着された固体の加熱に対する応答などを、電子顕微鏡などで多角的に確認でき
れば、原子源のさらなる理解に繋がり、低速 Fr原子数を最大化する成膜・加熱方法の確
立につながることが期待される。

Acの電着の改良
1 MBq の 225Ac が電着された場合、物質量は 2.0 × 10−12 mol に相当する。しかし
図 3.15に示すように、電着後の白金箔には目視でわかるほどの量の固体が付着していた。
これは分子電着法によって白金箔上で還元された 2-プロパノール由来の有機物が、焼成に
よって固着したものと考えられる。したがって、低速 Frイオンの脱離量の増加の原因と
して、中性化膜内部で拡散したと推測される電着固体についても、そのほとんどが Acで
はなく有機物成分であると推測できる。本研究のモデルでは、この固体は Frを中性化膜
内で熱拡散させやすくする一方で、表面の仕事関数を上昇させ、Frをイオン化して脱離さ
せる。電着時の不純物の除去や、水溶液系での電着の採用を検討し、電着される Ac以外
の成分を減らすことができれば、イットリウムの表面状態を保ち中性化率を向上させる可
能性が考えられる。

70



補遺 A

Ramsey分光法

Larmor 歳差運動の周波数を測定する方法の一つに Ramsey 分光法がある。文献 [41]

に基づき、以下にその原理を示す。
図 A.1 に示す座標系を用いる。中心には測定対象の粒子が存在し、スピン角運動量 S

をもつ。z 軸の向きに静磁場B0 = B0ẑ が印加されている状態で、さらに y軸方向に時間
τ の間だけ振動磁場 B1 を印加することを考える。このとき印加する磁場の振動数 ω は、
Larmor周波数 ω0 = γB0 に十分近いとする。ここで γ は測定対象粒子の磁気回転比を表
す。|ω − ω0| ≪ γB1 とした場合、y 軸方向に印加されている磁場は次のように書ける。

B1 = 2B1 cosωtŷ = B1[sinωtx̂ + cosωtŷ] + B1 [sin(−ωt)x̂ + cos(−ωt)ŷ] (A.1)

図 A.1: A 節で使用する座標系と記号の定義。S は測定対象粒子のスピン角運動量、B0

は静磁場、B1 は粒子に照射された電磁波に由来する振動磁場を表す。文献 [41]に基づき
作成。
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よって y 軸に沿って直線的に振動する磁場は、z 軸を中心にして互いに反対向きに回転す
る 2つの回転磁場として表現できる。この磁場を z 軸を中心に角速度 ω で回転する座標
系から観測すると、一方の磁場は静止し、もう一方は角速度 2ω で回転して見える。振動
磁場をレーザーなどの電磁波で印加することを想定すると、2ω で振動する成分は観測時
に時間的に平均化されるため無視できる*1。また、座標系の回転の向きは Larmor歳差運
動の向きに等しくとることにする。歳差運動の角速度も静止座標系から変化するため、z

軸に印加されていた静磁場は B0 − ω/γ に減少し、スピンは y 軸に沿って角速度 γB1/2

で歳差運動する。また、ω と ω0 に差がある場合は、z 軸の磁場 ∆B = B0 − ω/(2γ)と y

軸の磁場 B1/2のベクトル和の向きを軸にスピンは歳差運動する。
Ramsey分光法では、振動磁場B1に相当する電磁波の照射を次の手順で行う (図 A.2)。

1. 電磁波 (B1)を照射していない状態で、スピンを z 軸に沿って偏極させる。
2. τ = π/(γB1)の時間、電磁波を照射する。
3. 電磁波の照射終了後、時間 T を空けて再度時間 τ の間電磁波を照射する。
4. スピンの z 軸成分を観測する。

以下それぞれの手順ごとに詳細を示す。

1. スピンの偏極
電磁波を照射する前の初期状態として、外部電場の印加 [6] や STIRAP [5] などを用
いて、あらかじめ外部磁場 B0 と同じ向きに測定対象粒子のスピンを偏極させておく
(図 A.2a)。

2. 電磁波の照射 1回目
τ = π/(γB1)の間、電磁波を照射する。ωτ = (γB1/2)τ = π/2が成り立つので、回転
座標から見た場合、スピンは歳差運動によって x軸上に移動する。このようにスピンの向
きを π/2変化させる電磁波を π/2パルスと呼ぶ (図 A.2b)。

3. 時間を空けて 2回目の電磁波の照射
照射終了後 x軸を向いたスピンは、z 軸の磁場 ∆B を軸に xy 平面上で時間 T の間歳
差運動を行う (図 A.2c)。その角速度は∆ω = γ∆B なので、時間 T 経過後の x軸に対す
るスピンの角度は ϕ = ∆ωT である。このときに 2回目の π/2パルスを照射すると、y軸

*1 回転波近似と呼ばれる。
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(a) スピン偏極 (b) π/2パルス 1回目 (c) 時間 T の自由歳差運動

(d) π/2パルス 2回目 (cos(∆ωT ) > 0) (e) π/2パルス 2回目 (cos(∆ωT ) < 0)

図 A.2: Ramsey分光法の原理

を中心に歳差運動するのはスピンの x 成分のみであり、2 回目の π/2 パルスを照射した
後、スピンの z 成分は −ẑ の向きに cosϕに比例した大きさを持つ。

4. スピンの z 成分の測定
2回目の π/2パルス照射後、スピンの z 成分の大きさは −|S| cosϕとなる。+向きで
観測される確率と −向きで観測される確率をそれぞれ P+, P− とすると、

P+ − P− = − cosϕ = − cos ∆ωT (A.2)

として、外部から印加した電磁波の周波数に対するスピン歳差周波数の差を得ることがで
きる。
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E. Czerwiński, M. Dadgar, K. Dulski, M. Gorgol, J. Goworek, B. C. Hies-
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