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 シリーズ 

 

多価イオンの物理とその応用：これまでの進展と今後の展開 
第 2 回 核融合・天体プラズマでの多価イオン原子過程研究 

 
加藤太治 1,2*，坂上裕之 1，村上泉 1,2 

1 核融合科学研究所 〒 509-5292 岐阜県土岐市下石町 322-6 
2 総合研究大学院大学物理科学研究科核融合科学専攻 〒 509-5292 岐阜県土岐市下石町 322-6 

*kato.daiji@nifs.ac.jp 

平成 27 年 9 月 15 日原稿受付 

 

 

極端紫外域での太陽コロナ観測で見つかった鉄多価イオン原子過程の問題が，大型ヘリカル装置

（LHD）を用いた分光実験により解明された．プラズマパラメータを制御できる LHD は，太陽コロナ診断

に重要な鉄多価イオン分光データを提供している．国際熱核融合実験炉（ITER）成功の鍵を握る高温

プラズマ中のタングステン多価イオン原子過程について，モデリング・実験両面から研究の進展がある．

専用に開発された電子ビームイオントラップ（CoBIT）を用いて取得されたタングステン多価イオン分光

データは，LHD での複雑な発光スペクトルの分析を可能にした．基底状態の磁気双極子遷移を利用し

たユニークなタングステン多価イオン輸送の研究も始まっている． 

 
1．はじめに 

多価イオンからの発光線の観測は，天体プ

ラズマの理解に重要な役割を果たしてきた．

太陽外層の最上層部にはコロナと呼ばれる希

薄な高温プラズマが拡がっている．可視域の

分光スペクトルには，コロナで散乱された太

陽大気下層部（光球）の連続スペクトルの他

に，コロナ中に存在する多価イオンからの輝

線も重なっている．なかでも，1869 年 8 月の

皆既日食で観測された 530.29 nm の波長を持

つ強い輝線には逸話がある．この輝線は発見

された当時には知られていたどの元素のもの

とも同定できなかった．そのため，ヘリウム

に続き太陽で「新元素」が発見されたと考え

られ，コロニウムと呼ばれた（本シリーズ第 1

回でもこの逸話は紹介されている）．1942 年

になって，Grotorian と Edlen により，その輝

線が鉄の 13 価イオン（Fe13+）の基底項準位の

間で起きる磁気双極子遷移によることが確か

められた．Fe13+が生成されるためには，コロ

ナの温度が数百万度 K に及んでいることを示

している[1]．また，太陽の突発的でダイナミ

ックな高エネルギー現象であるフレアでは，

ヘリウム様イオン（Fe24+）からの K-X 線が観

測されており，数千万度 K もの高温状態にな

っていることを示している[2]．約 6000 度 K

の光球の外に拡がる大気最上層部をこのよう

な高温に保つ加熱機構は，太陽物理学におけ

る大きな謎のひとつとして残されている[3]． 

X 線天文学は，宇宙に存在する強い X 線源

がブラックホール（あるいは中性子星）とそ

の伴星から成る連星系であることを明らかに

した．伴星の物質がブラックホールの降着円

盤に流れ込み，その重力エネルギーがＸ線と

して解放される．伴星から周囲に放出された

比較的高密度の物質は，降着円盤からの強い

X 線照射により電離され，いわゆる光電離プ

ラズマが形成される．X 線観測衛星「あすか」

や「Chandra」により，白鳥座 X-3 の X 線スペ

クトルには 1 keV を超える電離エネルギーを

持つ水素様のシリコンや硫黄イオンからのラ

イマン線が強くでていることが確認されてい

る[4,5]． 

天体観測によって多価イオンの電子状態に

現れる際立った特徴が示された例もある．電

離度が進んだ多価イオンでは軌道電子の運動
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や状態に強い相対論的効果が表れる．この効

果のひとつは，光の放射遷移における選択則

の破れ（禁制遷移）として顕れる．有名な例と

して，ヘリウム様イオンの磁気双極子遷移

1s2s 3S1 → 1s2 1S0は，人工衛星を使った太陽コ

ロナの X 線観測で初めて見つかった．観測当

初謎であった 2.21 nm の波長を持つスペクト

ル線が，実はヘリウム様酸素イオン（O6+）の

磁気双極子遷移であることが理論計算により

確認された．スペクトル線の同定が容易でな

かったのは，同遷移確率が当時の理論予測よ

りもずっと大きかったためである．この発見

に触発されて，ビームフォイル実験などによ

る同遷移確率の測定が精力的に行われた[6]．

これらの研究から，この遷移確率が原子番号

の増加に伴って極めて急激に増加することが

明らかにされた．同遷移による 1s2s 3S1の寿命

は，ヘリウム原子では約 3 時間であるのに対

して，クリプトンの 34 価イオンになると 1 ns

よりも短くなってしまう． 

多価イオンには，多重励起準位を含めると

極めて膨大な数の空孔準位が存在する．その

どれかの準位とエネルギーが共鳴したときに

周囲の自由電子との再結合（二電子性再結合）

を起こしやすい．この二電子性再結合がプラ

ズマ中で起こることにより，高温でのプラズ

マからの放射パワーが著しく増加することが

知られている．現代の核融合プラズマでは 10 

keV に及ぶ高温状態が達成されている．その

ような高温プラズマに不純物重元素が混入す

ると，多価イオンとなってプラズマの自由電

子と衝突し強い放射冷却を起こす．国際熱核

融合実験炉（ITER）のプラズマ対向壁にはタ

ングステン材料が用いられる計画である．英

国カラム研究所のトカマク装置（JET）を用い

て，ITER を想定したプラズマ対向壁の模擬実

験が実施され，タングステン粒子の中心プラ

ズマへの混入による軟 X 線放射が確認されて

いる[7]．また，タングステン多価イオンの極

端紫外域での発光スペクトルには 5 nm あた

りに非常に強い発光線の束（UTA: Unresolved 

Transition Array と呼ばれる）があることも知

られている．タングステン多価イオンの蓄積

が過剰になるとこれらの強い光放射によって

プラズマの放射崩壊が起こり，定常な高温プ

ラズマを維持できない．この問題を解決する

ことは現代の核融合研究の中でも最も重要な

課題のひとつである． 

多価イオン原子物理の理解の深化と，これに

基づいたプラズマ中の多価イオン原子過程デー

タは，太陽コロナや核融合プラズマ研究での最

近の課題においても重要な役割を果たしている．

本稿第 2 章では，多価イオンの発光線スペクトル

を用いたプラズマ診断とその基礎となる衝突輻

射モデルについて解説する．第 3 章では，プラズ

マ診断に必要な多価イオン原子過程データの実

験的研究が，専用に開発された電子ビームイオ

ントラップ（CoBIT）の登場で新たな展開をみせて

いることについて紹介する．第 4，5 章では，最近

核融合プラズマ研究で注目されているタングステ

ン多価イオンについて，核融合科学研究所の大

型ヘリカル装置（LHD）を用いて行われている磁

場閉じ込めプラズマ中での発光スペクトルとそれ

を利用したプラズマ中のタングステン挙動研究に

ついて紹介する．最後に第 6 章では，国立天文

台の研究グループとの協力で行われた，太陽コ

ロナの鉄多価イオンからの極端紫外（EUV）発光

スペクトルの研究について紹介する． 

 
2．プラズマ分光診断と衝突輻射モデル 

多価イオンからの発光線を使って天体などの

プラズマの状態を調べるプラズマ分光診断にと

って，発光線とプラズマの状態との関係を調べる

ための分光モデルは重要な役割を担う．その分

光モデルに不可欠なのが原子データである． 

q 価の多価イオンの励起状態である上準位 i

から下準位 j への遷移による発光線の強度（単

位時間単位体積当たりの光子数）は，上準位 i の

ポピュレーション ( )n i と放射遷移確率 ( , )A i j ，イ

オンの密度 qn の積， ( ) ( , ) qn i A i j n で表される．こ

こではポピュレーションは，イオン 1 個当たりの励

起状態 i の存在割合とする． 

太陽コロナのような非常に希薄なプラズマから

の発光線強度は，いわゆるコロナモデルで記述

できる．コロナモデルでは，発光線の上準位 i の

ポピュレーションは，基底状態 1 から準位 i への
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電子衝突励起過程と，準位 i から出るすべての

放射遷移過程とが釣り合うとして， 

 (1, ) (1) ( , ) ( )e
k i

C i n n A i k n i


       (2.1) 

と近似できる．従って，発光線強度は 

 
(1, ) (1)

( , ) ( , )
( , )

e
q

k

C i n n
I i j A i j n

A i k



     (2.2) 

と評価することができる．ここで， (1, )C i は基底状

態 1 から励起状態 i への電子衝突励起速度係

数， en は電子密度である． 

電子密度が高くなってくると，励起状態間の電

子衝突過程などが重要になってくるため，それら

を取り入れた衝突輻射（CR）モデルが開発され，

発光線強度の評価に用いられている．衝突輻射

モデルでは，励起状態間の電子衝突励起・脱励

起と放射遷移過程，励起状態からの電子衝突電

離過程，励起状態への再結合過程などを考慮し

て，励起状態のポピュレーションの速度方程式を

立て，ポピュレーションの時間変化が十分早く緩

和するとした準定常状態を仮定して時間変化を

0 としてポピュレーションを求める．典型的な速度

方程式は， 

1

( )
( , ) ( )

{ ( , ) ( , )} ( )

( , ) ( ) 

{ ( , ) ( , )} ( )

( ) ( )

{ ( ) ( ) ( ) }

0

e
j i

e
k i

e
k i

e
j i

e

RR DR TBR e e q q

dn i
C j i n n j

dt

F k i n A k i n k

C i k n n i

F i j n A i j n i

S i n n i

i i i n n n n  













 



 



  









 (2.3) 

となる．ここでは，準位 i に対し，上にある準位を

k，下にある準位を j とし，C は電子衝突励起速度

係数，F は電子衝突脱励起速度係数，S は電子

衝突電離速度係数，A は放射遷移確率， RR は

放射性再結合速度係数， DR は二電子性再結

合速度係数， TBR は三体再結合速度係数， 1qn 

は一つ上の価数 q + 1 のイオンの基底状態の密

度を表す．この速度方程式の中の電子衝突励

起・脱励起速度係数，電子衝突電離速度係数，

各再結合速度係数は，それぞれの衝突過程の

断面積に対し，プラズマ中の電子の速度分布を

かけて速度で積分して求めるため，プラズマの電

子温度に依存する原子データである．従って，ポ

ピュレーションは電子温度と密度に依存すること

になる．励起状態ごとにこのような速度方程式を

立て，連立方程式を組み立てて解くことにより，

励起状態のポピュレーションが求められ，発光線

強度を求めることができるようになる． 

この衝突輻射モデルでは，基底状態のポピュ

レーションは解かず，固定値（通常は 1 を仮定）と

して与えて，それに対する各励起状態のポピュレ

ーションとして解き，最終的には 1 と仮定した基

底状態も含めてポピュレーションの総和が 1 にな

るように規格化する．基底状態のポピュレーショ

ンはプラズマの電子温度や密度の変化に応じて

変化するので，別の速度方程式を立てて解く必

要がある．その際，電離速度係数や再結合速度

係数には，励起状態を経由した過程の寄与を加

えた衝突輻射電離速度係数・再結合係数を用い

る必要が生じる．本稿の第 3，4 章で紹介するス

ペクトル解析にあたっては，基底状態に関するモ

デルには言及せず，励起状態の衝突輻射モデ

ルによって得られる発光線強度を用いて議論を

進める． 

衝突輻射モデルを構築するには，式(2.3)に使

われるすべての原子データが必要で，多くの励

起状態を考慮すると，膨大な量となる．そのため，

主量子数の大きな励起状態は，水素様レベルと

して近似するなどの方法も工夫されてきた．励起

状態のどこまでモデルで扱うか，微細構造レベ

ルは分解されているか，主量子数の大きなレベ

ルはどう扱うか，などの仮定や，モデルに用いる

原子データがどのような方法で得られているかな

ど，様々な衝突輻射モデルが構築可能である． 

そのような衝突輻射モデルにより得られる発光

線強度と電子密度や温度などとの関係の信頼性

は，モデルに用いる原子データの信頼性と，モ

デルにおける仮定の妥当性に依存する．従って，

モデルの妥当性を実験などで検証することは重

要である． 
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3．電子ビームイオントラップを用いた

タングステン多価イオンの分光計測 
核融合プラズマのような高温プラズマ中では，

混入(導入)された中性原子は高エネルギー電子

の衝撃にさらされ，もはや原子のままでは安定に

存在することができずイオン化する．しかも磁場

閉じ込め装置の場合，不純物であれ，荷電粒子

であれば閉じ込められることになり，常に高温の

電子にさらされ 1 価が 2 価，2 価が 3 価というよう

に逐次電離が進み，多価イオンがプラズマ内に

蓄積される．閉じ込められた多価イオンは，プラ

ズマの温度が高くなるにつれ高電離化が進むこ

とになり，プラズマ温度と生成多価イオンのイオ

ン化エネルギーとの間には，密接な関係にあるこ

とは容易に理解できるであろう．また閉じ込めら

れた多価イオンは，電子衝撃により励起状態とな

り，ある寿命の後，脱励起して光や電子を放出す

る．この光（可視光から X 線にまで至る広い波長

範囲の光）を観測することにより，閉じ込められて

いるイオンの価数同定や電子状態の情報，プラ

ズマの電子温度や密度など，またプラズマ中の

粒子輸送などの情報まで得ることが可能である． 

ところで，第 1 章でも述べたが，近年，次期核

融合装置のダイバータなどのプラズマ対向壁に

用いられる材料の有力な候補として挙がってい

るタングステンが注目されている．重元素である

タングステンは，プラズマ対向壁として優れてい

る反面，スパッタリングにより不純物多価イオンと

してプラズマ内部に蓄積され，放射損失によりプ

ラズマを冷却してしまうことが指摘されている．従

ってプラズマ中でのタングステン多価イオンの発

光や挙動を知ることが，核融合プラズマを制御す

る上で非常に重要となってくる．ところが，プラズ

マ中の高電離化した不純物タングステン多価イ

オンの発光ラインの同定手法は，多電子系によ

る放出スペクトルの複雑さ故に，未だ確立されて

いないのが現状である．我々は，この現状を打

破するために，タングステン多価イオンの原子デ

ータの取得を目的として，独自に多価イオン源

CoBIT（Compact Electron Beam Ion Trap）[8]を開

発し，タングステン多価イオンの分光学的研究を

進めている．図 3-1 に CoBIT の概略図を示す．

この多価イオン源は，高効率に多価イオンを生

成することが可能で，トラップ領域にイオンを閉じ

込め，その多価イオンからの発光を連続的に観

測することができる．CoBIT はペニング様イオント

ラップとそれを貫く高エネルギー電子ビームから

成り，その主な構成部品は，電子銃（e-gun），ドリ

フトチューブ（DT1〜3），電子コレクター（e-

collector），高温超伝導磁石（SCM）である．ドリ

フトチューブは三つに分割された円筒型電極か

ら成り，そこに井戸型ポテンシャル E を印可する

ことによって軸方向にイオンを閉じ込める．径方

向には，超伝導磁石による軸方向の強磁場 B と

高密度に圧縮された電子ビームの空間電荷ポテ

ンシャルによってイオンを閉じ込める．多価イオ

ンの種となる原子は，ガス導入装置によりイオン

源真空容器内に導入される．タングステンの場

合，タングステンヘキサカルボニル（W(CO)6）の

昇華現象を利用し導入される．このように三次元

的にトラップされたイオンが，高エネルギー電子

による逐次電離を受け，多価イオンが生成される．

閉じ込められたイオンは短い時間の後（価数にも

よるがマイクロからミリ秒のオーダー），電離平衡

状態となり，電子エネルギーに対応する価数の

 
図 3-1: （上）核融合科学研究所の小型電子ビ
ームイオントラップ（CoBIT）の概略図．装置中
央部分で多価イオンを生成し，その発光を観
測する．（下）CoBIT のトラップ部分のポテンシ
ャル模式図． 
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多価イオンがトラップされ，ドリフトチューブに開

けられた観測用スリットから，多価イオンと電子の

衝突過程を分光学的に研究することが可能であ

る．しかも我々は，従来の高電離多価イオンを研

究対象とした EBIT のように，高エネルギー（数百

keV）の電子ビームを用いず，研究対象となる太

陽外層大気プラズマや磁場閉じ込めプラズマ装

置などの温度に対応した数 keV から数百 eV 程

度の電子エネルギーに限定し，中程度の多価イ

オンを生成する専用の装置とすることで，コンパ

クトで高温超伝導磁石を用いた液体窒素での運

転を可能にした装置を作り上げた．そうすること

で，テーブルトップタイプの操作性の良い，低コ

ストの多価イオン実験装置が実現した． 

CoBIT は，種々のプラズマ光源と異なり，単色

電子ビームにより生成・励起された多価イオンか

らの発光を観測できるため，(1) 多価イオンの電

離状態つまり価数 q を電子ビームエネルギーに

より制御が可能，(2) 共鳴過程など（例えば二電

子性再結合過程など）電子ビームエネルギーに

依存した発光過程の観測が可能，(3) ドップラー

シフトが無くドップラー拡がりも小さいため精密分

光が可能，などの長所がある．図 3-2 に CoBIT

に設置した極端紫外（EUV）分光器の概略図を

示す．本装置には，可視，真空紫外（VUV），極

端紫外分光器が設置されている．電子軌道の変

化を伴う遷移波長は，多価イオンの価数が高くな

るに従い短くなり，可視から真空紫外，極端紫外，

軟 X 線波長領域へとシフトしていく．タングステン

多価イオンの場合も比較的温度の高いプラズマ

では，極端紫外から軟 X 線領域の発光が顕著に

なってくる．我々はこの領域の発光過程を研究

するために，CoBIT 専用の極端紫外分光システ

ムを独自に開発・設計し CoBIT に設置している

[9,10]．前述のように CoBIT の電子ビームは強磁

場で圧縮されているため，その直径は百 μm オ

ーダー以下になる．つまり細い線光源であり，光

源をスリットと見なすことで，波長分散分光器を入

射スリット無しで使用することが可能となる．回折

格子に平面結像型凹面回折格子を用い，スリット

位置に光源を配置することで集光レンズなしの

光学的に明るい分光システムを構築することが

可能となった．EUV 領域のようなレンズによる集

光が困難となる短波長光には非常に有効である． 

CoBITの電子エネルギーは100 eVから数keV

程度まで可変で，生成されるタングステン多価イ

オンは W10+から W40+程度まで可能である．これ

 
図 3-2: CoBIT に設置された専用の極端紫外
（EUV）分光装置．その他に真空紫外（VUV）
分光器や可視（Visible）分光器も設置されてい
る． 

 
図 3-3: CoBIT で観測されたタングステン多価イ
オン EUV スペクトルの電子エネルギー依存
性．CoBIT の電子ビームエネルギーを変化さ
せると発光ラインが短波長側にシフトしていくの
が見られる． 
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はちょうど LHD であれば，温度の比較的低いダ

イバータ・周辺プラズマから高温部分のコアプラ

ズマ付近までで存在しうるタングステン多価イオ

ンの価数に匹敵する．図 3-3 に CoBIT で観測さ

れたタングステン多価イオンスペクトルの電子ビ

ームエネルギー（ eE ）依存性を示す．波長は 15

〜55 Å の範囲で EUV 領域のスペクトルである．

図から分かるように，スペクトルは強いエネルギ

ー依存性を示す．それぞれの矢印で示した発光

ピークの出現エネルギーは，タングステン多価イ

オンのイオン化エネルギーに関係付けられ，そ

れらの考察から帰属イオン価数を同定することが

可能であり，そのタングステンの価数を図の左側

に Max. charge state として示してある．ここで，矢

印の発光ピークが，電子ビームエネルギーの増

加に伴い短波長側にシフトしていく様子が見てと

れる．これは，多価イオンの価数増加により，同

種の電子遷移でもエネルギー準位間隔が次第

に広がり，遷移エネルギーが大きくなる，つまり遷

移波長が短くなってくことに起因している． 

このような実験的な考察と並行して，理論的な

考察（衝突輻射モデル：第 2 章参照）により，これ

らの発光ピークの電子遷移の同定が可能である．

図 3-4 (a)，(b)に電子エネルギー800 eV と 1210 

eV のスペクトルを示す．CoBIT のエネルギーの

違いにより異なった電子遷移のピーク（6g-4f，5g-

4f，5f-4d，5p-4d）が表れている．CoBIT のデータ

と衝突輻射モデルによる計算結果を同定された

タングステン多価イオンの価数で比較したものが

図 3-5 である．それぞれの実験値が理論値と非

常に良く一致しており，しかも W28+で 4f 電子が

無くなり閉殻構造となることで，異なる励起遷移

チャンネルが開いていることがよくわかる． 

以上のように我々は CoBIT を用い，タングステ

ン多価イオンの発光スペクトル情報を得ることが

 

図 3-4: 電子エネルギー(a) 800 eV，(b) 1210 eV
の CoBIT のスペクトルとそれぞれに対応した
CR モデルにより理論計算されたスペクトル． 

 
図 3-5: タングステン多価イオンにおける同定さ
れた遷移波長の価数依存性． 

図 3-6: (a)，(b)はそれぞれ電子エネルギー950 
eV, 1370 eV の CoBIT で測定されたスペクトル．
CoBIT で同定した発光線に対応したピークが
LHD のスペクトルに表れている．(c)は核融合
科学研究所の大型ヘリカル装置（LHD）にタン
グステンペレットを入射したときの EUV スペクト
ル．電子エネルギーは 2 keV． 
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できた[11]．これらを用い，核融合装置における

複雑なスペクトルの解析を行っていく．プラズマ

の電子エネルギーはマックスウェル分布しており，

プラズマからの発光スペクトルは，これら CoBIT

の異なった単色電子ビームエネルギーでのスペ

クトルの重ね合わせで表現することが可能である．

図 3-6 (c)は LHD へのタングステンペレット入射

時の典型的なスペクトルで電子温度 eT  = 2 keV

である．図 3-6 (a)，(b)に CoBIT で測定された電

子エネルギー eE  = 950 eV，1370 eV でのスペク

トルを示す．これらを比較すると CoBIT で表れる

ピークが LHD のスペクトルに表れるピークにそれ

ぞれ対応していることがわかる．プラズマからのス

ペクトル線は単純に価数で並んでいるのではな

く，多くの価数のしかもいろいろな遷移が重なり

合った複雑なスペクトル線であることが，この

CoBIT のデータとの比較により明らかになってき

た．このようなプラズマからの複雑なスペクトル線

の詳細な同定は，CoBIT の登場によって初めて

可能となった． 

以上のように，プラズマ中の多価イオンの解析

に非常に有効なツールである多価イオン源

CoBIT は，我々共同研究グループが独自に開

発したオリジナルの実験装置であり，この比較的

低いエネルギー領域（100 eV～数 keV）では現

在世界をリードしている[12,13]．我々NIFS の共

同研究グループは，その重責を十分理解し，より

精度のよい系統的な多価イオン分光データを提

供していくことを心がけている． 

 

4．LHD を用いたタングステン多価イオ

ンの極端紫外分光計測 
LHD は Large-Helical-Device の略称で，1998

年から実験を始めた世界最大のヘリカル型磁

場閉じ込めプラズマ実験装置である（図 4-1）．

捩れた円環（ドーナツ）状の磁気面（磁力線で

できた筒状のかご）を形成するためにらせん

状の外部磁場コイルを用いる方式をヘリカル

型と呼び，一方，ITER などに代表されるトカ

マク型はプラズマの内部電流を用いる方式で

ある．プラズマは幾重にも入れ子になった磁

気面に閉じ込められ，磁力線に沿った方向に

はプラズマの荷電粒子と熱の拡散が速いため，

与えられた磁気面上の温度と密度はほぼ一様

である．一方，磁気面を横切る方向には荷電

粒子と熱の拡散が制限され，温度と密度の勾

配が形成される．電磁誘導により内部電流を

駆動するトカマク型の場合にはパルス運転と

なり，内部電流を安定に維持することが容易

ではないが，ヘリカル型は原理的に長時間の

定常運転が容易であるため，トカマク型とな

らび有力なオプションとして将来の発電炉に

向けた研究が進められている． 

開いた磁力線に沿って高い熱流速が流れ込

むダイバータには，ITER では融点が高く炉

内トリチウム蓄積量の抑制などの理由でタン

グステン材料が使用されるが，タングステン

 
図 4-1: LHD のコイル構造[14]．超伝導ヘリカル
コイル（青色）により真空容器内部に捩れた磁
気面を生成する．ポロイダルコイルにより垂直
磁場を生成しプラズマ円環（ピンク色）の拡がり
を抑える．

 
図 4-2: ヘリカルプラズマの円環を真上から見
た模式図．分光器とペレット入射装置のポート
の配置図． 
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はスパッタされてプラズマに混入する．プラ

ズマの定常維持のためには，中心プラズマに

蓄積するタングステンの数密度の許容量は燃

料である水素同位体の 10 万分の 1 程度まで

という試算がある[15]．そのため，実際に磁場

閉じ込めプラズマ中でタングステンイオンが

どのように分布するのかについて高い関心が

もたれており，世界の主要な装置で盛んに研

究が進められている．LHD はダイバータ材料

に炭素繊維材料を用いているため，ペレット

入射によってタングステンの分光研究を行っ

ている．図 4-2 にヘリカルプラズマ環を真上

から見た模式図に，2 種類のペレット入射装

置（トレーサー内蔵固体ペレット（TESPEL）

[16]と不純物ペレット），可視紫外分光器，

EUV 分光器，真空紫外分光器（SOXMOS）の

配置図を示す． 

LHD はタングステンのような高Ｚの不純

物を入射してもプラズマを維持することが可

能で，分光データの取得にも適している．こ

れまで EUV 領域に現れる N 殻イオンからの

強い発光線に注目した研究が多数報告されて

きた[17,18]． 

原子番号 74 のタングステンは ITER のプラズ

マ中心温度 15～30 keV でも 71 価までしか電離

せず，トカマク装置 JET や JT-60U での 10 keV

のプラズマで 64 価，LHD では 3 keV 程度のプラ

ズマ中で 45 価までのタングステン多価イオンか

らの発光線の情報が必要となる．しかし，特に 43

価（Ga 様イオン）より低い価数のタングステンイオ

ンの原子構造の研究はそれほどすすんでおらず，

同定されている発光線も少ない[19]．従って，プ

ラズマ中のタングステンの挙動を調べるには，ま

ず発光線の波長とその遷移の同定，そして発光

強度とプラズマパラメータとの関係を知る必要が

あり，そのためには信頼できる原子データと分光

モデルが必要となってくる． 

特に，1～2 keV のプラズマの場合，第 1 章で

述べたように，5 nm 付近に幅広い発光構造，

UTA が観測され，放射損失の大部分を担うが，

これを記述する分光モデルの構築が問題となっ

ている．この発光構造は，主量子数 n = 4 が開殻

のイオンの 4p-4d 遷移と 4d-4f 遷移の波長がほぼ

同じになるために形成されると考えられている．

この発光構造は，原子番号 50 の錫や 54 のキセ

ノンでも同様に見られ，狭帯域化したこの UTA を

半導体リソグラフィーの為の次世代光源として用

いるために多くの研究が行われた[20,21]．スペク

トルの狭帯域化には，配置間相互作用（CI）が重

要な役割を果たしていることが調べられた[22]． 

我々は 20～45 価のタングステンイオンの原子

構造と放射遷移確率，電子衝突励起断面積を

Hullac 原子コード[23]を用いて計算し，衝突輻射

 

 
図 4-3: 26 価タングステンイオンのエネルギーダ
イアグラム．青点線の 4p6 4d10 5g から 4p6 4d10 
4f への遷移が 3 nm のピークに，赤点線の 4p6 
4d 9 4f 2 から 4p6 4d10 4f への遷移が，5 nm 付近
の UTA になる． 

 
図 4-4: 33 価タングステンイオンのエネルギーダ
イアグラム． 
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モデルを構築して発光線強度を計算した．

Hullac コードは，相対論的なスピン軌道関数に

基づいて，多価イオンの原子構造，放射遷移確

率，電子衝突励起断面積等を計算する原子コー

ド群で，電子配置のセットを指定すれば，衝突輻

射モデルの構築に必要な様々な原子過程デー

タを計算できる．励起状態は，n = 4－6, l = 0－4

の電子配置を考慮した．一部のイオンは n = 8 ま

で考慮してある．微細構造レベルとして最大約

23000 レベルをモデルに取り込んだ[24]．このモ

デルには，まだ再結合過程は取り込まれていな

い． 

第 3 章で述べたように，CoBIT による EUV 分

光計測により， 2～4 nm にたくさんの発光ピーク

が計測され，衝突輻射モデルの計算と比較する

ことにより，これらのピークは，19～32 価タングス

テンイオンの 6g-4f, 5g-4f, 5f-4d, 5p-4d 遷移であ

ることが同定された[25]．例として図 4-3 と図 4-4

に 26 価と 33 価タングステンイオンのエネルギー

ダイアグラムを示す．図 4-3 の 27 価以下の 4f 開

殻イオンと，図 4-4 の 29 価以上の 4d 開殻イオン

でのエネルギー準位の違いが分かり，前者は 5g-

4f 遷移が，後者は 5f-4d, 5p-4d 遷移が強くなるこ

とが予想できる．また，4.5～6 nm の UTA 発光構

造は，基底状態への 4d-4f 遷移，4p-4d 遷移によ

って形成されると考えられる． 

CoBIT の計測によって明らかになったように，

これら n = 5-4 遷移の波長が価数によってシフト

することから，これらを利用してプラズマ中のタン

グステンイオンを調べることができる． 

LHD プラズマにペレットを利用して少量のタン

グステンを入射し，EUV 分光計測を行うと，2～4 

nm 領域の発光線は，CoBIT と似たスペクトルを

示し，プラズマの電子温度の変化と連動した変

化が観測された．このスペクトルに対し，衝突輻

射モデルを使って計算した各イオンのスペクトル

にイオン存在比をパラメータとしてかけて合成し

たスペクトルでフィットを行い，イオン存在比を推

定した．LHD 実験では，トムソン散乱計測により

電子温度と密度が計測でき，それで得られたプ

ラズマ中心領域における電子温度と密度を衝突

輻射モデルの計算に用いた． 

図 4-5 に LHD での計測したスペクトルとモデ

ルで計算したスペクトルを，図 4-6 に得られたイ

オン存在比を示す．モデルは計測されたスペクト

ルをよく再現している．フィッティング誤差は大き

いが，LHD プラズマでのタングステンイオン価数

分布を初めて実験的に得ることができた．また，

この分布は，ADAS データベース[26]にある電離

速度係数と再結合速度係数を用いて電離平衡

を仮定して計算された価数分布とも似ている． 

図 4-5: EUV スペクトル．(a)，(c) LHD での測定
値と，(b)，(d)理論計算合成スペクトル．LHD プ
ラズマの中心電子温度は(a) 0.7 keV と(c) 1.5 
keV のそれぞれの場合．計算は LHD を再現す
るようにイオン存在比を決めて合成した． 

図 4-6: LHD の 1.5～3.5 nm のスペクトルへのフ
ィッティングにより評価したタングステンイオンの
価数分布(●，▲)と，ADAS データベースの電
離速度係数と再結合係数により電離平衡を仮
定して計算した価数分布（一点鎖線，点線）． 
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更にこの価数分布を用いて，5 nm付近のUTA

がモデルにより再現できるか調べてみた．図 4-7

に LHD で計測したスペクトルとモデルで計算し

たスペクトルを示す．計算したスペクトルは，衝突

輻射モデルで得られた各イオンのスペクトルに価

数分布をかけて合成したものである．原子構造

の計算の際に配置間相互作用（CI）が考慮して

いない場合と考慮した場合の結果を示す．例え

ば 33 価のタングステンイオンの場合，この UTA

のメインの 5 nm ピークは励起状態 4p64d44f から

基底状態 4p64d5 への 4d-4f 遷移，6 nm の二つ

目のピークは，励起状態 4p54d6 から基底状態へ

の 4p-4d 遷移が主に寄与している（図 4-4 参照）．

これらの状態間での CI が効くと，4p-4d 遷移の遷

移確率が 1 桁以上小さくなると共に，4p54d6 から

4p64d44f への 二 電 子 一光 子 遷 移 が起 こ り ，

4p54d6 のポピュレーションが小さくなり，6 nm の発

光線が非常に弱くなるという結果を得た．ほかの

価数のイオンでも同様の状況が起こり，価数分

布で合成したスペクトルでも，非常に狭帯域化し

た 4.8 nm の強いピークしかできない． 

この状況は，錫のときとよく似ているが，LHD

やトカマク装置では，図 4-7(a)に示すようにダブ

ルピークの発光構造が計測されており，残念な

がら現在のモデルでは再現には至っていない． 

この衝突輻射モデルには，再結合過程が入っ

ていない．タングステンイオンの再結合過程の原

子データが未整備だからである．LHD のようなプ

ラズマでは再結合過程に起因する発光の寄与が

十分考えられるのでそれをモデルに入れる必要

がある．一方，CoBIT で単一エネルギーの電子

ビームで逐次電離しているプラズマを計測する

場合は，再結合過程はほとんど効かないと考え

られているが，30～35 価の 5～6 nm のスペクトル

を CoBITでも詳細に計測してみる必要があり，今

後の課題である． 

ここ数年，タングステンイオンの原子データも

衝突輻射モデルも研究が進み，実験データもい

ろいろ蓄積がされてきた．しかしながら，UTA 構

造はまだ完全に理解できていない．この発光構

造は放射損失に大きく寄与すると考えられるため，

より深い理解が必要である．6 nm のピークが再

結合過程で説明ができたとしても，狭帯域化した

5 nm のピークは計測されたスペクトルとかけ離れ

ており，更なる研究が必要である． 

 

5．基底項禁制線を用いた磁場閉じ込め

プラズマ中の多価イオン分布計測 

磁気双極子（M1）遷移は光学的禁制遷移で

あり一般に遷移（発光）確率は小さいが，可視

域に現れる多価イオンの基底項微細構造間の

M1 遷移は太陽コロナ（第 1 章で述べた Fe13+

の M1 線もその例）や惑星状星雲などの様々

な天体プラズマで古くから観測されている．

可視域の M1 線は自然幅が狭く，イオン温度

のドップラー計測に適しているなど，プラズ

マ診断に有用な特長もあることから，Feldman

ら[27]により重元素不純物多価イオンの基底

項 M1 線を核融合プラズマ診断に用いること

が提案された．また，Doron ら[28]は可視から

紫外域の M1 線の強度比が電子密度依存性を

示すことを理論計算によって示した．一方，

図 4-7: (a) LHD の SOXMOS 真空紫外分光器

で計測したスペクトル．一点鎖線はペレット入

射前，緑点線は 4.65 秒時，赤実線は 4.75 秒の

時．(b) CI を入れた各イオンごとのスペクトル

を，計測でもとめたイオン価数分布をかけて合

成したもの．(c) 原子構造計算の時に CI の効

果を入れずに計算した原子データによる衝突

輻射モデル計算の結果を用いて，(b)と同様に

価数分布をかけて合成したもの． 
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原子物理的興味から，3d4基底状態をもつチタ

ン様多価イオンについて，そのような可視域

M1 遷移の系統的研究が電子ビームイオント

ラップを用いて行われた[29]． 

大型磁場閉じ込め装置でタングステン多価

イオンの近紫外～可視域 M1 発光を用いた研

究例はなかったが，CoBIT 装置（本稿第 3 章

参照）をはじめ，上海の複旦大学にある同型

装置を用いてタングステン多価イオンからの

発光線が多数同定され[30–33]，それが可能と

なった．この波長領域なら光ファイバーを用

いた遠隔検出が容易であり，将来の核融合プ

ラズマ計測で必要な計測機器の中性子遮蔽の

点で優れている．本章では，LHD でのタング

ステン多価イオンの近紫外～可視域に現れる

基底項 M1 線の観測[34]と，それを用いた磁場

閉じ込めプラズマ中でのタングステン多価イ

オン分布の研究について紹介する． 

中心温度が約 2.5 keV まで加熱された LHD

の水素プラズマに，タングステン粒を内包し

たトレーサー内蔵固体ペレット（TESPEL）

[16]を入射し，CCD 検出器を装備した Czerny-

Turner 型の可視‐紫外域分光システム（波長

分解能∆λ ~ 0.045 nm [35]）を用いて発光線を

観測した（装置の配置図は図 4-2 を参照）．並

列する 40 本の光ファイバーによってヘリカ

ルプラズマ環の横長ポロイダル断面（図 5-1）

の縦方向（Z 方向）を 40 チャンネルの視線に

分割して分光スペクトルを測定した．視線方

向はプラズマ垂直断面に対して 6 度傾いてい

るため，視線の載るポロイダル断面は Z = 0 に

対して非対称になっている．したがって，視

線積分発光強度の Z 方向分布も非対称となり，

周辺部での発光は Z = 0.5 m と 0.2 m 付近で極

大を示す．図には有効小半径（ effr : effective 

minor radius）も示している．原点がプラズマ

中心に対応する．ある磁気面を成す磁力線に

沿ってドリフト運動する荷電粒子の軌跡は，

ポロイダル断面上で有効小半径一定の閉曲線

を描く． 

測定ではプラズマからの発光を 250 msごと

に 140 ms 間サンプリングして，各時間フレー

ムでの発光線スペクトルを取得した．ペレッ

ト入射後，タングステン粒の溶発，電離，タン

グステンイオンの励起と光放射によりプラズ

マの電子温度は急激に低下する．測定を行っ

た LHD 放電では，TESPEL（タングステント

レーサー量 ~ 3.32×1017個）入射直後の 140 ms

の時間フレームに，プラズマ中心（大半径 3.6 

m）の電子温度（最高温度）は約 2 keV から

800 eV に低下した．その後の時間フレームで

は，約 350 eV 以下まで電子温度が低下した． 

図 5-2 に，TESPEL 入射の前後の連続した 3

つの時間フレーム（#14-16）で検出された発光

 

図 5-1: 観測視線が載る横長ポロイダル断面．

右側が観測方向． 

-1.5 -1.0 -0.5 0.0 0.5

X (m)

-0.4

0.0

0.4
Z
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m

)
reff = 0.7 m

0.6
0.40.2

図 5-2: 3 つの連続した時間フレーム（#14，

#15，#16）で検出された発光強度の CCD イメー

ジ．TESPEL は#15 フレームの直前で入射され

た．イメージのスケールは CCD 検出器の 1 ピク

セルあたりに検出された光子数． 
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の CCD イメージを示す．横は波長分散，縦は

横長ポロイダル断面 Z 位置に対する視線積分

発光強度の分布を表している．波長較正には，

同放電の終盤に現れる水素原子のバルマー線

シリーズを用い，これによる誤差はおおよそ

0.04 nm であった．いずれの時間フレームのイ

メージでも，Z = 0.5 m と 0.2 m に発光強度の

極大が見られる．これらはポロイダル断面の

形状から周辺部での発光と考えられる．#16フ

レームでは，中心電子温度は低いが平均電子

密度とプラズマからの放射パワーの極大期に

当たり，周辺部での発光が強くなっている．

#15 フレームのイメージだけには，これらと

は別に，波長 389.4 nm で Z = 0 周辺に極大を

持つ発光強度のピークが重畳しているのが分

かる． 

図 5-3 に，TESPEL 入射直後の時間フレーム

（#15）で検出された 1 ピクセルあたりの光子

数から，前の時間フレーム（#14）のものを差

し引いた CCD イメージ，およびそれを Z に

ついて積分した発光スペクトルを示す．Z = 0

の周辺に極大を持つピークが，先ほど述べた

389.4 nm 付近（ピーク A）に加え，389.9 nm 付

近（ピーク B）にも見られる．表 5-1 には，発

光スペクトルを正規分布関数にフィッティン

グして得られた中心波長（標準偏差 σ < 0.01 

nm）と，CoBIT を用いた実験により価数同定

されたタングステン多価イオンからの発光線

のうち，今回の波長と最も近いものを示した．

ピーク A については，grasp2K コード[36]によ

り相対論効果と電子相関効果を考慮した多配

置ディラック‐フォックおよび配置間相互作

用計算の結果[37]，W26+の基底状態 4f2の基底

項微細構造準位 3HJの M1 遷移 J = 5 → 4 によ

る発光線であることが明らかにされている．

図 5-3: TESPEL 入射直後の時間フレーム

（#15）で検出された 1 ピクセルあたりの光子数

から，前の時間フレーム（#14）のものを差し引

いた CCD イメージと，それを Z について積分し

た発光スペクトル．点線はガウス関数へフィッテ

ィングした結果． 

 

図 5-4: W27+の基底項 M1 線（337.7 nm）の視線

積分強度の測定値（十字）．実線は逆アーベル

変換によって下図の径方向分布を与える． 

表5-1: タングステン多価イオンからの発光線

の波長（nm）．カッコ内の数字は不確定誤

差． 

 Present[34] EBIT Theory 

A 389.37(4) 389.41(6)[30] 

389.35(3)[31] 

388.43[37]

B 389.91(4) 389.89(6)[30] ― 
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ピーク B の中心波長は，CoBIT の測定[30]に

より W24+からの発光線として価数のみ同定さ

れているものとほぼ一致する． 

図 5-4 には同様に同定された W27+の基底項

4f 2FJの M1 線（J = 7/2 → 5/2）の視線積分強

度分布と，横長ポロイダル断面（図 5-1）の逆

アーベル変換によって得られた発光線強度の

径方向分布を示す．発光線強度の径方向分布

は，それをポロイダル断面の X について積分

変換したものが実際に測定された視線積分強

度の分布に近くなるように最小二乗法によっ

て求められている．この積分変換は軸対称系

ではアーベル変換と呼ばれ，与えられた視線

積分強度を再現するような径分布を求めるこ

とを逆アーベル変換という．LHD の横長ポロ

イダル断面は軸対称ではないが，同様の変換

を逆アーベル変換と呼ぶ場合が多い．この測

定が行われたときの電子温度と密度の径方向

分布を図 5-5に示す．これらの結果を見ると，

同 M1 線の発光強度分布は局所的な電子温度

がだいたい 1 keV になる位置（ effr  ~ 0.3 m）

でピークを示すことが分かる．局所的な発光

強度 I は，タングステン密度 Wn ，q 価イオン

のポピュレーション qP （q 価イオンの全体に

占める割合），励起準位 i のポピュレーション

( )n i ，放射遷移 i → j の遷移確率 ( , j)A i を用い

て次のように表すことができる． 

 ( ) ( , )W qI n P n i A i j          (5.1) 

励起準位のポピュレーションと遷移確率が与えら

れれば，測定された発光線強度の分布から q 価

のタングステンイオン密度 W q qn P n （第 2 章参照）

の分布を得ることができる． 

励起準位のポピュレーションは与えられた電

子温度と密度における衝突輻射モデル（第 2 章

参照）を解くことによって得られる．こうして得られ

たポピュレーションと遷移確率の積 ( ) ( , )n i A i j は

emissivity と呼ばれる．図 5-6 に，今回の計算で

得られた W27+の基底項 M1 線の emissivity を電

子温度と密度に対してプロットしたものを示す．

与えられた温度に対して，emissivity は低密度で

はほぼ電子密度に比例して増加し，高密度領域

で一定値に飽和する傾向がみられる．Emissivity

の電子密度依存性の変化は，励起準位のポピュ

レーションを形成するキネティクスの変化によるも

のである．低密度領域（コロナ相）では，励起準

位のポピュレーションが基底準位からの衝突励

起速度に比例することを示している．一方，高密

度領域（飽和相）では，励起状態が光脱励起す

る前に，引き続いて起こる電子衝突の結果，はし

ご様励起で励起準位のポピュレーションが他の

図 5-5: 発光測定中（t = 4.1–4.138 秒）にトムソ

ン散乱計測により得られた電子温度（上）と電

子密度（下）の径方向分布． 

図 5-6: 衝突輻射モデルで計算した emissivity

の電子温度‐密度プロット．赤色が emissivity

の高い値を示している． 

173



Copyright© 2015 The Atomic Collision Society of Japan, All r ights reserved. 

準位へ流出するために電子密度に依存しなくな

る．Emissivity の電子温度依存をみると，低温側

と高温側にピークが見られる．前者は，水素プラ

ズマ中の電子衝突励起に起因し，後者はプロト

ン衝突に起因するものである．M1 遷移の微細構

造間のエネルギー差は数 eV と小さいため，数

keV 程度の高温ではプロトン衝突による励起過

程が emissivity を支配することを示している．た

だし，この計算ではプラズマ中の電子密度とプロ

トン密度が等しいと仮定している．また，現在のと

ころデータの入手が困難なため，プロトン衝突断

面積は電子衝突断面積を質量比でスケールして

代用していることを断っておく． 

図 5-7 は，M1 発光線の emissivity から得られ

た W27+のイオン密度分布を示している．先に示

した M1 線発光強度分布とほぼ相似であることが

分かる．これは，発光強度の高い電子温度領域

で emissivity の変化が小さいためである．では，

こうして得られたイオン密度分布はどのようなメカ

ニズムによって形成されるのだろうか．一定の電

子温度と密度での q 価イオンのポピュレーション

の時間変化は，タングステン密度が一定だと仮

定すれば，電離速度係数 qS と再結合速度係数

q を使って次式で与えられる． 

1 1 1 1

1
( )q

q q q q q q q
e

dP
S P P S P

n dt
           

(5.2) 

初期条件を 0 1P  ， 1 0qP   として，電子温度 1 

keV，電子密度 1013 cm-3 における電離・再結合

速度係数データ[38]を用いて計算してみると，

W27+イオンのポピュレーションが電離平衡値

( )qP  に達するまでに必要な時間は数ミリ秒であ

った．速度係数自体が電子密度に強く依存しな

い範囲であれば，電離平衡に達するまでの時定

数を eq とすると，式 (5.2) から明らかなように
1010e eqn    cm-3s というスケーリングが成り立つ．

磁気面を横切って電子温度が相当変化する位

置までイオンが移動するのに必要な時間が eq に

比べて十分長いのであれば，ポピュレーションの

空間分布は局所的な電子温度と密度で決まると

考えられる．そう仮定した場合の W27+イオンのポ

ピュレーションの電離平衡分布と M1 線の

emissivity から得られたイオン密度分布を比べる

と，概ねよくあっているように見える（図 5-7）．自

明だが，タングステン密度 Wn の分布が空間的に

一様であると仮定すれば，q 価イオンのポピュレ

ーション qP とイオン密度 qn の空間分布は相似に

なる．しかし，図 5-7 を詳しく見れば，ピークの位

置に若干のずれがあり，分布の裾野の形状に相

違がみられる．プラズマ中心領域（ effr → 0）から

の発光強度の情報は，Z = 0 近傍の視線積分に

限られるため，逆アーベル変換の結果に含まれ

る不確定性が一般にプラズマ周辺部のものより

大きくなる．このため，プラズマ中心に近い領域

では精度の高い比較が難しいという問題がある．

LHD の真空容器の壁から流入してくる鉄イオン

の場合，プラズマ中心方向への対流速度が周辺

部で局所的に大きくなるという研究報告[39]があ

り，周辺部ではイオン輸送効果（磁気面を横切る

図 5-7:  M1 線の emissivity から得られる W27+

のイオン密度分布（■）と電離平衡計算によるポ

ピュレーションの径方向分布（実線）． 

図 6-1: トムソン散乱計測で得られた電子温度

分布．横軸はトーラス中心からの距離で，およ

そ 3600 mm がプラズマ中心．黒が時間 4.3 秒，

赤が 4.9 秒のときの分布． 
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イオンの拡散や対流によるイオン分布の電離平

衡分布からのずれ）の影響が大きくなることが考

えられる．また，プラズマ周辺部は他の軽元素不

純物イオンからの発光線のブレンドの影響が含

まれている可能性もある．今回得られたイオン密

度分布の結果をより正確に理解するには，電離

平衡計算に用いた速度係数データの評価，およ

び磁気面を横切るイオン輸送（拡散や対流）のモ

デルによる解析が必要であるが，それらは今後

の大きな課題である． 

 

6．鉄多価イオンの衝突輻射モデルの検

証 

2006 年に打ち上げられた太陽観測衛星「ひの

で」に搭載されている極端紫外線撮像分光装置

EIS [40]は，波長域 17～21 nm, 25～29 nm にあ

る主に Fe8+から Fe23+までの鉄多価イオン発光線

をターゲットとして設計され，太陽遷移層と呼ば

れる電子温度 6000 度の太陽表面（光球）と数百

万度のコロナの間の急激に物理状態が変化する

領域からの発光線の観測により，太陽プラズマの

状態からコロナ加熱のなぞを探る研究が進めら

れている．価数の異なるイオンを使って，異なる

温度領域の物理状態を調べている． 

鉄多価イオン発光線強度比と電子温度・密度

の関係を使って太陽プラズマの状態を調べるに

は，その関係の信頼性が重要である．我々は，

鉄イオンの衝突輻射モデルを構築し[41], 原子

データの評価[42]や，LHD と CoBIT を使った分

光計測により鉄イオンの衝突輻射モデルの検証

を行ってきた[10,43,44]． 

ネオン様 Fe16+イオンは太陽表面の高温活動

領域を探る指標として用いることができる．Fe16+

イオンの 20.46 nm と 25.49 nm の二本の発光線

は，同じ上準位 2p53p 1S0 から 2p53s 1P1 (20.46 

nm)と 2p53s 3P1 (25.49 nm)への遷移で，発光線

強度比はプラズマの状態によらず，遷移確率に

よる分岐比で決まる．その理論値は 1.1 とされ，

過去の Skylab による太陽観測でも理論と合う結

果が得られていた[45]．ところが，「ひので」の計

測では，強度比は 2 より大きく[46]，さらに電子温

度が低いほど大きいという依存性まで現れ[47]，

原子データの信頼性が疑われた． 

我々は LHD プラズマに鉄ペレットを入射し，

鉄多価イオンからのスペクトルを計測して，この

発光線強度比を調べた[48]．LHD では電子温

度や密度はトムソン散乱計測によって発光線と

は独立に測ることができる．図 6-1 に計測された

電子温度の分布を，図 6-2 に計測した EUV スペ

クトルを示す．3.8 秒でプラズマへ鉄ペレットを入

図 6-2: LHD の EUV 分光器で計測したスペ

クトル．点線は，プラズマ中心温度が 2 keV

のとき（時間は 4.4 秒），実線は中心温度が

600 eV のとき（時間は 5.0 秒）．鉄ペレットは

3.8 秒で入射している． 

図 6-3: Fe XVII 発光線 20.46 nm と 25.49 

nm の強度比と電子温度との関係．実線は

我々の衝突輻射モデルによる計算[17]．●は

LHD による計測値[17]．×は Doschek らに

よる Skylab による計測値[14]，＋は Warren

ら 計測値 と
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射し，4.3 秒では中心電子温度が 2 keV あり，高

価数の Fe23+ (Fe XXIV)が見られるが，加熱の減

少により中心温度が 600 eV に下がった 5.0 秒で

は，Fe16+ (Fe XVII)の発光線が観測された．図 6-

3 に，Fe16+の問題の二本の発光線強度比と電子

温度の関係を示す．LHD のデータは赤丸で示し，

衝突輻射モデルによる計算値は実線で示す．得

られた LHD のデータは理論値を支持し，ひので

のデータには問題があることを指摘した．  

同時に計測したほかの Fe16+発光線強度比に

ついても，衝突輻射モデルの計算と計測値を比

較した．図 6-4 に例を示すが，LHD の測定値は

モデル計算と矛盾しない結果を得た．従ってこの

衝突輻射モデルを用いた計算は太陽プラズマ診

断への適用が可能となった． 

その後ひのででは，計測に使われている 2 つ

の CCD 検出器のあいだの補正に問題があること

がわかった．また，低温度プラズマで強度比が大

きくなることについては，20.46 nm で太陽フレア

を撮像した構造を調べると，25.49 nm での撮像

には見られない，より低い温度を示唆する Si6+イ

オンの発光線（27.53 nm）と同様の構造も見られ

たため，低温度由来の未同定の発光線がブレン

ドしている可能性が指摘されている[49]． 

 

7．最後に 

多価イオンを使ったプラズマの分光診断は，

手の届かない天体プラズマの物理状態を知る重

要な手段であるとともに，核融合プラズマをはじ

めとする実験室プラズマの多角的な理解に欠か

せない．特に核融合の実現にとって不純物の挙

動解明は制御への大事なステップであり，そのた

めにも，多価イオン発光線の波長や遷移確率，

電子衝突励起断面積といった基礎的な原子デ

ータと，衝突輻射モデルによって導かれる発光

線強度と物理状態との関係は，高い信頼性が必

要である．これまでに，原子物理学の理論計算

手法の発展，EBIT などを用いた基礎実験，LHD

プラズマを使った分光計測による衝突輻射モデ

ルの検証が進み，プラズマ原子過程の分野は大

きな進展を見せてきた．電子数の少ない水素様，

ヘリウム様イオンから発展し，タングステンをはじ

めとする原子番号の大きな元素の多価イオンの

理解もずいぶん進んできた．今後も，タングステ

ンをはじめとする多価イオンの研究をさらに進め，

関連分野の共同研究者とも協力して，原子物理

とプラズマをつなぐ分野をさらに発展させていき

たいと考えている． 
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本号からシリーズ「陽電子が拓く物質の科学」がスタートする．このシリーズの趣旨を簡潔に説明してみ

たい． 
 
1. はじめに 

反物質の構成要素である陽電子は，通常の物

質中でも様々な振る舞いをする [1,2]．たとえば，

金属結晶に入射すればバルク中で数 psのうちに

熱化し，その後金属中を熱的に動き回った後に

金属中の電子（主に価電子）と対消滅して γ線に

なる．このγ線を検出すれば，価電子の運動につ

いての情報を得ることができる．結晶中に空孔型

の格子欠陥が存在すれば，そこに捕捉されてか

ら対消滅することもある．気体中に入射した場合

も，陽電子は原子や分子との散乱を繰り返してエ

ネルギーを失い，その後に原子・分子中の電子

と対消滅する．エネルギー損失の過程で原子・

分子から電子を奪い，陽電子と電子の束縛状態

であるポジトロニウムを形成してやがて自己消滅

することもある．陽電子を単色のビームにして気

体中を透過させれば，陽電子－原子・分子間の

散乱断面積が得られる． 
この様に陽電子は物質との相互作用で様々な

振る舞いを起こすが，それには，陽電子の消滅

断面積が散乱断面積よりも遙かに小さいことが重

要な役割を果たす．つまり，陽電子は物質中の

電子と衝突してもなかなか対消滅せず，何度も

衝突を繰り返した後にやがて対消滅する．数密

度 nの電子ガス中の陽電子の対消滅率は cnr 2
0π

と書き表すことができる．ここで 0r は古典電子半

径で 1510818.2 −× m とボーア半径よりも極めて小

さな値である．金属中での陽電子寿命は 100 ps
程度である．この間に陽電子は，電子やイオンと

何度も相互作用する．気体の場合では電子密度

が遙かに低いため，これよりもかなり長い寿命を

もつ．その間に陽電子は，原子・分子と様々な相

互作用をし，妖艶で多彩な振る舞いを見せるの

である． 
 
2. 近年の陽電子の研究 

陽電子を用いた研究で問題になるのは，電子

の場合と比べてビーム強度が極めて低いことで

ある．しかしながら，電子には遠く及ばないもの

の，陽電子源に加速器からの高エネルギー電子

の制動放射や原子炉からの γ線の対生成を利用

するなどして，次第に改善しつつある[3]．弱い陽

電子源を使いながらも，逆にその特徴を生かして

陽電子の特性を暴き出そうとする研究も行われ

ている． 
近年の陽電子素過程の研究として目を引くも

のには，次のようなものがある． 
（1） 陽電子－原子・分子束縛状態 
陽電子は分子と束縛状態を形成することがあ

る．陽電子が分子の振動を励起するとともにエネ

ルギーを失い，そのまま分子と束縛して分子中

の電子と対消滅する過程が存在することも見い

だされている[4]．振動励起のエネルギーとの比

較から，陽電子と分子の束縛エネルギーが見積

もられており，理論計算[5]との比較も行われてい

る．原子との束縛や共鳴状態についても，理論

計算が行われている[6]． 
（2） ポジトロニウム－原子・分子相互作用 
ポジトロニウム－原子・分子相互作用の研究の

ために，陽電子－原子・分子の電荷交換反応を
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利用してポジトロニウムビームを生成し，ポジトロ

ニウムの散乱実験がロンドン大学で行われてい

る．ポジトロニウムは最も軽い中性原子と見なす

ことができ，その散乱実験の意義は大きい．近年，

ポジトロニウム－原子・分子散乱の全断面積が，

同じ速度を持つ電子と原子・分子散乱の全断面

積に近い値になることが実験的に見出された 
[7]．それを契機としていくつかの理論的研究が

始まっている[8]．また，ポジトロニウムビームを用

いるのではなく，シリカエアロジェルに陽電子を

入射してシリカ微粒子間の空隙中にポジトロニウ

ムを生成してポジトロニウム－原子・分子相互作

用を観測する実験も行われている．特に，Xe の

ような重い希ガス原子とのスピン－軌道角運動

量相互作用が起こることが分かってきており，そ

れに関する研究が進展している[9,10]．さらには，

シリカエアロジェルを用いずに高圧気体中でポ

ジトロニウムを生成し，その熱化を調べる研究も

始まっている[11]． 
（3） 反水素合成 
反水素の合成は現在，複数のグループが欧

州原子核研究機構（CERN）でしのぎを削ってお

り，そのなかで日本のグループの寄与が大きい．

たとえばカスプ磁場を利用して生成した反水素

をビームとして引き出すことに成功しており[12]，
今後の展開が期待される． 
（4） 陽電子と電子からなる束縛状態 
陽電子と電子が 1 個ずつ束縛するとポジトロニ

ウムになるが，1 個の陽電子と 2 個の電子が束縛

すればポジトロニウム負イオンが形成される．近

年，効率の高いポジトロニウム負イオン生成法が

開発され，この分野が進展してきている[13,14]．
また，2 個のポジトロニウムが束縛し合ったポジト

ロニウム分子の生成も確認されている[15]． 
（5） 高励起ポジトロニウム 
ポジトロニウムは水素原子様の束縛状態であり，

無限個の励起状態が存在する．ポジトロニウムの

励起状態に関する研究は，1S－2S 状態間のエ

ネルギーの精密測定や n = 18 程度までの励起

に関する研究が行われてきている．最近になっ

て，高励起状態のポジトロニウムに電場をかけて

シュタルク効果を観測する実験が報告されてい

る[16]．この手法をポジトロニウムのマニピュレー

ションに利用する試みも検討されている． 
（6） 陽電子を用いた固体表面の研究 
電子を数 10 keV に加速して固体表面にすれ

すれの角度で入射すると，反射高速電子線回折

による像が得られ，これを用いれば表面の結晶

構造解析が可能である．電子の代わりに陽電子

を利用すると，陽電子のポテンシャルが結晶内

部では真空中よりも高いため結晶表面第一層の

みの情報を得ることが可能である[17,18]．最近に

なってこの研究がにわかに大きな注目を浴びて

いる．また，陽電子を表面に入射するとポジトロ

ニウムが放出され，ポジトロニウム源としての利用

が可能であると同時に，そのポジトロニウムのエ

ネルギー分布を測定することで表面の情報が得

られるようになってきている．さらに，低速陽電子

を TiO2(110)表面に入射すると O+イオンが放出さ

れる現象が見いだされている[19]．この現象は

Knotek と Feibelman の実験[20]との類似性から，

表面近傍の原子の内殻が陽電子との対消滅に

よってイオン化され，さらにオージェ効果が起こ

って電気的に不安定になり O+が放出されたと考

えられる．ただし電子の場合とは異なり，入射陽

電子のエネルギーに閾値がないという特徴があ

る． 
（7） 固体中の細孔中にポジトロニウムが生成さ

れると，その寿命，もしくは運動量分布から細孔

のサイズを評価することが可能である．その理解

が進んでいる[21]． 
 
3. シリーズの概要 

陽電子の素過程の研究分野では，我が国の

研究者が大きく寄与する部分が多い．そこで今

回のシリーズでは，上記研究の第一線で活躍さ

れている方々に解説をお願いした．その内容（仮

題）は次の通りである． 
 

ポジトロニウム－気体分子の反応 
ポジトロニウムを含む共鳴 
反水素 
ポジトロニウムによる細孔評価 
ポジトロニウム負イオン 
陽電子付着 
陽電子消滅誘起イオン脱離 
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陽電子プラズマ 
 

本シリーズが原子衝突学会の会員の皆さんに

有益な情報を提供することを願って筆を置きた

い． 
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陽電子は電子の反粒子であり，電子と出会うと対消滅して γ 線となる．また対消滅に先だって，陽電子と

電子がポジトロニウムと呼ばれる水素様原子を形成することがある．消滅 γ 線には，消滅前の情報が残

されており，陽電子やポジトロニウムがどのような状態にあったか，あるいはどのような相互作用を経験し

たかを読み出すことができる．本稿では，本号より連載される，シリーズ「陽電子が拓く物質の科学」の

冒頭に当たり，陽電子消滅研究の概略を述べるとともに，ポジトロニウムと気体分子との相互作用に関

する研究を幾つか紹介する．この分野では，国内の研究者が多くの先駆的役割を果たしてきた． 

 

1. 緒言 

ポジトロニウム（Ps）は電子とその反粒子である

陽電子からなる，極めて軽量な水素様原子であ

り，その質量は e2m ，換算質量は e 2m  であ

る． 

水素様原子のシュレディンガー方程式を解くと， 

1n  軌 道 の エ ネ ル ギ ー 固 有 値 は
4 2 2

1 08E e    であり  に比例するので，Ps

の第一イオン化エネルギー（陽電子と電子の束

縛エネルギー）は，水素原子の第一イオン化エ

ネルギー（13.6 eV）の 1/2 の，6.8 eV である．ここ

で e は素電荷， 0 は真空の誘電率である．また，

1n  軌 道 に お け る 両 電 荷 の 平 均 距 離 は
2 2

06 3 2Br e a    であり  に反比例す

るので[1]，Ps における陽電子と電子の平均距離

は，水素原子における陽子と電子の平均距離の

2 倍の， 3 Ba である．ここで Ba はボーア半径（52.9 

pm）である．ただし，図 1 に示すように，Ps では陽

電子と電子が重心を挟んで相対的に運動するの

で，重心から電子（陽電子）までの距離は，水素

原子の場合と Ps の場合でほぼ等しい[2]． 

Ps は，様々な気体，液体，固体（主に絶縁体）

中で形成され得るが，本稿では主に気体中の Ps

とその相互作用について述べる．なお，本稿で

は，Ps の励起状態には言及しない． 

Ps は最終的には γ 線に崩壊して消滅する．

我々は，この消滅 γ 線を計測し，様々な保存則

等を駆使しながら，消滅前の Ps の状態やその相

互作用に関する情報の復元を試みる．これによ

って，時に，陽電子を用いることでしか得られな

い貴重な情報に辿り着く．言うなれば，γ 線は電

子対の"dying message"であり，陽電子消滅の研

究は，さながら，それを読み解く“推理小説”のよ

うである． 

 

2. 陽電子線源 

Ps 実験に用いられる陽電子の発生原理には 2

種類がある．一つは原子核中で陽子が中性子に

崩壊する反応（β＋壊変）であり，もう一つは高エ

ネルギー光子（X 線等）からの電子対生成であ

る． 

 
図 1: 水素原子とポジトロニウムの模式図．各重
心から電子（陽電子）までの距離はほぼ等しい． 
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2.1 放射性同位元素（RI）を利用する場合 

β＋壊変の核反応式は， 

1 e' eA A
Z ZX X 

           (1) 

であり，余剰エネルギーが陽電子と電子ニュート

リノ（ e ）に不定比で配分されるため，発生する  

β＋線は連続スペクトルを示す．例えば，実験で

多用される 22Na（半減期 2.6 年）では，放出される

陽電子の最大エネルギーが 0.55 MeV（平均エ

ネルギーは 0.20 MeV）であり，68Ge/68Ga［68Ga の

半減期が 68 分と短いため親核種の 68Ge（半減期

271 日）を用意する］から放出される陽電子では，

最大 1.90 MeV（平均 0.99 MeV）である． 
22Na が β＋壊変すると，その直後に 1.27 MeV

の即発 γ 線が，娘核 22Ne の核異性体転移により

放出されるため，この核 γ 線を検出することで陽

電子発生時刻を知ることの出来る点が，実験上

有用である．厳密には，陽電子発生時刻と核 γ

線発生時刻には平均 5.3 ps の時間差があるが，

これは核 γ 線測定の時間分解能（100 ps 程度）

に比べて十分に短く，両事象は事実上の同時と

みなされる． 

一方，68Ge/68Ga は，このような即発 γ 線を放出

しないが，陽電子の初期エネルギーが十分に大

きいため，フィルム状のプラスチックシンチレータ

（厚さ 0.1 mm 程度）を効率よく透過させることが

でき，その発光から時間信号が得られる．また， 

β＋壊変で放出された陽電子は，パリティ非保存

のため進行方向にスピン偏極しており，その放出

速度が大きいほど偏極率も大きいため，スピン物

性の研究には 68Ge/68Ga 線源の方がしばしば有

用である[3]． 
22Na はバイアル瓶に入った 22NaCl 水溶液の

状態で購入し，カプトンや金属のフィルム上に滴

下乾燥させたものを封止して，実験に用いること

が多い（図 2）．あらかじめ密封線源として封止さ

れ，窓部から陽電子が放出される状態の製品も

輸入されており，低速陽電子ビームの生成など

に用いられている．68Ge/68Ga は，密封線源として

封止された状態の製品を購入して用いることが

多い． 

このような RI を使用する場合，デスクトップ程

度の比較的小規模な装置による陽電子消滅実

験も可能である．ただし，前者のように非密封 RI

を取り扱う場合や，密封 RI であっても法令の定

める数量を超える強度で用いる場合は，放射線

管理区域内で行わなければならない． 

 

2.2 加速器等を利用する場合 

一方で，電子対生成により陽電子を得るには，

例えば，電子ライナックで発生した高エネルギー

電子を重金属等の物質（主にタングステンかタン

タル）に入射して 2
e2m c （1.022 MeV）以上の制動

放射線を発生させ，その制動放射線と物質中の

原子核の電場との相互作用による電子対生成で，

陽電子（と電子）を得る[4]．タングステンは，原子

番号が大きいので制動放射線の発生効率に勝

れ，また融点が高い（3,380℃）ので耐熱性も良

好である． 

また，光源としてシンクロトロン放射光も利用さ

れている[5]． 

また，原子炉から放出される中性子を利用して，
63Cu(n,γ)64Cu （ 半 減 期 12.7 時 間 ） の 反 応 や
58Ni(n,p)58Co（半減期 71 日）の反応により，陽電

子放出核種を大量に生成することも可能である

[6]．最近では，113Cd(n,γ)114Cd の反応で放出さ

れる即発 γ 線（1.5 MeV 以上のものが平均 2.3 本）

からの電子対生成が利用されている[7]．国内で

 
 

図 2: 非密封線源を利用した陽電子消滅実験のイメージ写真．（左）バイアル瓶に入った 22NaCl 水溶液，
（中）Ti 薄膜に滴下された 22NaCl 水溶液，（右）中央のガスチェンバーを取り囲むように配置された放射線
検出器（BaF2 シンチレーション検出器）． 
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は京大原子炉で陽電子ビームラインが建設され

ている[8]． 

これらは，いずれも加速器等の比較的大規模

な設備を要するが，RI に比して大強度の陽電子

ビームを得ることが期待される．なお，ビーム形

成技術等については，本シリーズ中で他の著者

により詳しく述べられる．また，最近，Ps 負イオン

（ Ps ）の光電子脱離を利用した Ps ビームの形成

も試みられている[9]． 

 

3. Ps のスピン状態 

β＋壊変もしくは電子対生成により生じた高エ

ネルギーの陽電子は，物質中に入射すると主に

電子との相互作用でエネルギーを失う．また，そ

の過程で物質を構成する原子から電子を奪い，

Ps を形成することがある． 

基底状態の Ps は，そのスピンにより大きく二つ

に分けられる．一つは，電子スピンと陽電子スピ

ンの合成値が 1 の場合（ 1S  ）で，この状態の Ps

をオルソポジトロニウム（o-Ps）と呼ぶ．もう一つは，

合成スピンが 0 の場合（ 0S  ）で，この状態の Ps

をパラポジトロニウム（p-Ps）と呼ぶ．これらのスピ

ン状態を，Ps の合成スピンの値を S ，その z 成分

を SM として , SS M  と表す．量子数を大文

字で表記するのは，個々の電子や陽電子の状

態ではなく，Ps を一体の粒子として記述している

の意である． , SS M を具体的に，電子と陽電子

の個々のスピン関数で書き下すと， 

 

1,1

1,0 ( ) 2

1, 1

0,0 ( ) 2

e p

e p e p

e p

e p e p

 

   

 

   



 

 

 

        (2) 

の 4 つが固有状態である．ただし， はアップス

ピンを，  はダウンスピンをそれぞれ表し，また

添え字のe（ p ）は電子（陽電子）を表す． 

式(2)のうち，前の 3 つが o-Ps であり，これらは

磁場がなければ縮退している（三重項状態）．残

りの 1 つが p-Ps である（一重項状態）．なお，

"ortho-"はギリシア語で「オーソドックス（正常な）」

を意味する接頭辞であり，"para-"は「パラドックス

（異常な）」を意味する接頭辞である．o-Ps と p-Ps

の生成率の比は，Ps を形成する前の電子や陽

電子がスピン偏極していなければ，スピン状態数

の比に等しい．つまり，一般的には，o-Ps の生成

数が全体の 3/4 を占める． 

なお，o-Ps のエネルギー固有値は，p-Ps のそ

れよりも HFS = 840 eV（positronium hyperfine 

structure, Ps-HFS）だけ大きい[10]．これは，両者

のスピンが反平行な p-Ps の方が僅かに安定なた

めである．Ps-HFS は水素原子の HFS（5.9 eV）

と比べて 2 桁も大きいが，それでも室温の熱エネ

ルギー（40 meV）に比べれば十分に小さいため，

o-Ps と p-Ps の生成率比には影響しない． 

2 種類の Ps を明示的に区別するのは，両者の

性質や振る舞いが大きく異なるためであり，また，

この違いが Ps 実験で得られる情報をより豊富な

ものとしている．両者の違いの中で最も特徴的な

のは，γ 線に崩壊する過程で，o-Ps は主に三光

子消滅し，p-Ps は主に二光子消滅する点である．

これは，荷電共役パリティの保存則に起因する．

前者は関与する光子が 1 個多いため，o-Ps の崩

壊率は p-Ps の崩壊率と比べてかなり（微細構造

定数倍程度）小さいと考えられる．実際，真空中

（周囲に電子が存在しない環境）におけるo-Psの

消 滅 率 は 67.0401(7) 10o   s-1 ［ 寿 命 は

142.04(1) ns］ [11,12]，p-Ps の消滅率は o 
7.9909(17) 910 s-1［寿命は 125.14(3) ps］であり

[12]，約 3 桁異なる．図 3 に，二光子消滅と三光

子消滅の概念図を示す． 

ここで，o-Ps の固有寿命は，ガス中であればガ

ス分子との相互作用を繰り返し経験するのに十

分な長さであるため，o-Ps からの消滅 γ 線には，

 
図 3: Ps のスピン状態と対消滅の概念図．（左）
o-Ps の代表として 1,1 ，（右）p-Ps．陽電子と電
子の矢印はそれぞれのスピンを表す． 
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消滅までに体験した相互作用に関する情報も含

まれている．ただし，その情報を取り出すには一

工夫が必要であり，そこが Ps 実験の醍醐味であ

る．三光子消滅では 511 keV 以下の消滅 γ 線が

3 本発生し，そのエネルギーの合計は 22 em c

（1.022 MeV）である．また，二光子消滅では約
2

em c （511 keV）の消滅 γ 線が 2 本発生する[13]．

このとき，2 本の γ 線は，お互いにほぼ正反対の

方向へ放出される，という特徴がある．これは，第

4.3 節にて後述するように，運動量の保存則によ

るものである． 

なお，二光子消滅を医学利用したのが陽電子

断層撮像装置（positron emission tomography, 

PET）であり，陽電子放出核種（11C や 18F など）で

標識した生体分子の空間分布を，被検者の周囲

にトンネル状に配置した γ 線検出器で測定する．

このとき，二光子消滅の γ 線が互いに正反対の

方向で検出されることから，同時計数の成立した

検出器同士を直線で結ぶことにより，被標識化

合物の位置情報を in vivo で追跡できる．例えば，
18F で標識したブドウ糖を静脈に注射すると，糖

代謝が昂進
こ う し ん

しているがん細胞に集積する様子が

確認される[14,15]． 

 

4. 消滅 γ 線により得られる情報 

ここでは，消滅 γ 線の計測により得られる代表

的な情報である，時間情報と運動量情報につい

て述べる． 

 

4.1 時間情報（寿命スペクトル） 

まず，時間情報とは，陽電子の生成から消滅

までの生存時間である．生成の時刻は，前述の

ように即発核 γ 線や β＋線自身（あるいは，ビーム

であれば加速器等に同期した信号）に基づく検

出信号（スタート信号）により決定する．消滅の時

刻は，消滅 γ 線の検出信号（ストップ信号）により

決定する． 

陽電子は，周囲の物質（線源自身，測定試料，

チェンバー内壁など）中にある電子と直ちに対消

滅する場合もあるし，物質から電子を奪って Ps を

形成する場合もある．この Ps はそのまま自己消

滅する場合もあるが，Ps が物質と接触した際に，

Ps を構成する陽電子が構成相手の電子とではな

く，周囲の物質中にある他の電子と対消滅する

場合（ピックオフ消滅）もある．いずれにしても，

陽電子の生存時間は，その系内で陽電子が消

滅相手の電子をどれだけ見つけやすいかを反映

している． 

ただし，陽電子は物質内で取り得る様々な状

態から消滅するため，個々の消滅放射線がどの

状態に由来するのかは，必ずしも明らかではな

い．有意な情報を得るためには，このような個々

の陽電子の生存時間に関する情報を数千万イ

ベント程度蓄積し（蓄積に数週間以上を要する

場合もある），生存時間を横軸とするヒストグラム

（寿命スペクトルと呼ばれる）を作成する．一般的

には，そこに時間に対して指数関数的に減少す

る 1 つないし複数の成分が現れる．その成分の

数を陽電子が消滅する状態の数に対応させ，各

成分の相対強度と減衰の時定数（寿命と呼ばれ

る）を手掛かりとして，陽電子が置かれた状態の

物理的・化学的な性質を議論し，物質や Ps の性

質を解き明かす． 

寿命スペクトルの例として，図 4 に高圧 Ar ガス

（7.5 MPa）中の陽電子寿命スペクトルを示す（佐

野らが測定[16]）．まず，時間原点付近の急峻な

ピーク構造は主に短寿命の p-Ps に由来し，次に，

5 ns 付近の肩状の構造は Ps を形成することなく

消滅した陽電子に由来し，続いて，20 ns 以降の

指数関数的（片対数グラフでは直線的）に減少

する構造が Ar ガス中に形成された o-Ps に由来

する，とそれぞれ考えられる．なお，o-Ps に由来

する構造は，複数の寿命成分に分離できることも

ある．最後に，約 160 ns 以降のカウント数一定の

図 4: 陽電子寿命スペクトルの例（7.5 MPa の Ar
ガス中）[16]．（元著者らにデータ提供を受けて，
筆者らが説明用に書き直したもの．） 
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平らな部分は，スタート信号とストップ信号の組

み合わせが不適切な（ランダムの）同時計数によ

り生じたノイズ成分であり，時間構造を持たない

バックグラウンドである． 

ここで，o-Ps に由来する成分の寿命は 40 ns で

あるが，これは真空中での o-Ps 寿命（142 ns）に

比してかなり短い．これは，Ar とのピックオフ消滅

（先述）により，o-Ps の消滅率が増大したためで

ある． 

 

4.2 消滅率の規格化（ 1 effZ ） 

このピックオフ消滅率は，Ps が存在する空間

のガス密度に比例するため，ガス密度 n で規格

化した消滅率 2
1 eff (4 )eZ r cn  を用いるのが便

利である．ここで，分母の 2
er cn は Dirac の消滅

率，つまり，密度 n の電子の海を，陽電子が十分

に小さな速度（ c  ）で飛行する際の消滅率で

あり， er は電子の古典半径（ 152.817 10 m）であ

る．係数の 4 は，全電子のうち陽電子とスピンが

反平行となる電子（全体の 4 分の 1）のみがピック

オフ消滅率に寄与するからである．つまり， 1 effZ

は Ps が衝突した原子 1 個当たりに，対消滅相手

となる電子が実質的に何個存在するかを表して

いる[17,18]．（なお，Ps ではなく陽電子単体の消

滅率の場合には effZ と書く[17–19]．） 

例えば，He は 1 原子当たり 2 個の価電子を有

し，各電子が Ps を形成する陽電子とスピン反平

行の組み合わせとなる確率は 1/4 なので，

1 eff 2 4 0.5Z   となりそうであるが，実際には，こ

の値が 0.125(2)であることが知られている[18]．こ

れは Ps を形成する電子と He の価電子の交換相

互作用が，ピックオフ消滅を妨げて 1 effZ を目減り

させる方向に働くためである． 

最近，和田らによって，ピックオフ消滅につい

ては， 1 effZ と分子の幾何学的な断面積との間に，

概ね比例関係があると指摘されている[20]．一方

で，気体の中には，O2 や I2 等のように例外的に

大きな 1 effZ を持つ分子が幾つか知られており，こ

れらは全てピックオフ以外の消滅機構を持つと

考えられる[21]． 

具体的な消滅機構ごとに述べると，O2 や NO

のような常磁性分子では，その不対電子が o-Ps

を構成する電子と入れ替わる電子交換反応

（electron exchange）が起きて，o-Ps が短寿命の

p-Ps にスピン転換されるため，消滅率が大きい．

なお，この電子交換反応は，標的分子の励起を

伴う必要はない[22]． 

また，NO2，Br2，および I2 などのガス分子では，

Ps が一種の束縛状態や共鳴状態（浅い束縛状

態）を取ることが知られており，この場合，陽電子

と軌道電子の波動関数が重なり合う時間が長く

なるため，o-Ps の消滅率が大きい．この現象はケ

ミカルクエンチングと呼ばれる[23]． 

最後に，Kr や Xe などの原子番号の大きな原

子（を含む分子）に Ps が散乱される際に，スピン

軌道相互作用によって o-Ps が p-Ps にスピン転換

されることがあるため，o-Ps の消滅率が大きい．こ

れは，2003年にオーストラリア人の理論家Mitroy

によって提案され[24]，2006 年に齋藤らによって

実験的に確認された[25]，Ps の新しい反応機構

である．このとき，Kr や Xe の状態は変化しない． 

先の電子交換に伴うスピン転換とは異なる現

象であり，以降，本稿で単に「スピン転換」という

場合にはこのスピン軌道相互作用によるスピン

転換を指し，前者は「電子交換」と呼んで区別す

ることにする．この「スピン転換」については，第 6

節以降で詳しく述べる． 

 

4.3 運動量情報 

次に，運動量情報は，対消滅に関するエネル

ギー保存則と運動量保存則によりもたらさせる．

先に，荷電パリティの保存則により Ps のスピン状

態に応じて消滅光子数に差異を生じることを述

 

図 5: Ps の二光子消滅における運動量の保存
則の概念図． 
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べたが，このうち二光子消滅には，以下の関係

式が成り立つ． 

まず，質量を含むエネルギーの保存則により，

対消滅の前（左辺）後（右辺）で， 

 2
1 22 em c cp cp             (3) 

である．ただし， 1p と 2p は放出される 2 本の消滅

γ 線の各運動量である． 

次に，消滅前の電子と陽電子の運動量のベク

トル和を ( , )ep x yp p p とすると，各方向成分は， 

 
2

1 2

sin

cos
x

y

p p

p p p




 

  
         (4) 

の関係を満たす．ただし，微小角  は 2 本の消

滅 γ 線の相対角度が 180 度からずれる大きさを

表す（図 5，ただし  を誇張して描いた）． 

先に，「2本の消滅γ線がほぼ正反対の方向に

放出される」と述べたが，厳密には，消滅前の電

子対の合成運動量が 0 の場合にのみ正反対とな

り，一般的には概ね 1 度よりも小さな角度揺動

 を生じる．図 5 中の平行四辺形が運動量保

存則を示している． 

以上のことから，消滅後の未知数は 1p ， 2p ，

 （ 1  ）の 3 つであり，同数の保存式(3)，

(4)を連立して解くと， 

 

2
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2
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     (5) 

の関係を得る[26]． 

つまり，2 本消滅放射線のエネルギーは
2 511em c   keV より， 2yE cp  だけ増減して

いる（合計は常に 22 em c である）．これは，観測者

（測定器）に対して波源が移動していると，観測さ

れる波長（エネルギー）が変化する現象，すなわ

ちドップラー効果である．消滅放射線でドップラ

ー効果が顕著なのは，Ps の質量が 2 em しかなく

運動速度が大きいためである．したがって，消滅

γ 線のエネルギースペクトルを，高純度ゲルマニ

ウム半導体（HP-Ge）検出器を用いて高精度に測

定し，そのうち 511 keV の全吸収ピークの形状が

ドップラー効果でどれだけ左右に拡がるかを調

べれば，消滅直前の Ps（あるいは陽電子）が持っ

ていた運動量（エネルギー）を求められる（ドップ

ラー法）．この原理を利用して，ガス中における

Ps の減速過程が調べられている[16,27,28]． 

一方，2 本の消滅放射線の相対角度は 180 度

から， x ep m c  だけずれている．この角度を

測定するのに特化した測定系は，消滅放射線二

光子角相関測定装置（angular correlation of 

positron annihilation radiation, ACAR）と呼ばれ

る．十分な角度分解能を得るためには，線源から

γ 線検出器までの距離を 5～10 m 程度とする必

要があるところ，同時計数率（感度）は距離の 2

乗で減少するため，大強度の陽電子線源が必要

である．大掛かりな装置となるが，電子運動量の

分解能としては，HP-Ge 検出器を用いる場合より

も，1 桁以上勝れている（二光子角相関法）．長

嶋らは，この原理を利用して，ガス中における Ps

の減速過程を調べている[29,30]． 

 

5. Ore モデルと Xe 問題 
5.1 Ore モデル 

気体中の Ps 形成を，エネルギー的観点から説

明する大まかな描像として，Ore モデルが提唱さ

れている．このモデルでは，ある程度のエネルギ

ーを有する陽電子が物質中の原子との衝突する

際に，その価電子を奪い取ることで Ps が形成さ

れると考える[18]． 

物質が気体の場合には，高エネルギーの陽電

子が入射すると，陽電子は周辺の気体分子を電

離・励起しつつ，徐々にエネルギーを失う．その

過程で，気体分子から価電子を引き抜くことで Ps

が形成されるが，形成された Ps の運動エネルギ

ーが Ps の束縛エネルギー（ Ps 6.8E   eV）よりも

大きいと，次の衝突で再び陽電子と電子が解離

（イオン化）してしまうため，Ps は安定な粒子とし

て存在できない． 

つまり，標的分子の第一イオン化エネルギー

を iE とすると Ps 形成反応， 

 M Ps Me              (6) 

は i PsE E だけ吸熱反応であるから，陽電子の

エネルギー（ pE ）が  i Ps PspE E E E   のとき，
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すなわち ipE E のときには，Ps が形成されたと

しても安定には存在できない． 

ま た ，  i Ps 0pE E E   の と き ， す な わ ち

i PspE E E  のときは，陽電子が電子を引き抜く

のに必要なエネルギーを有しないので，Ps を形

成することは出来ない． 

陽電子のエネルギーがこの中間領域にあると

き，つまり i i PspE E E E   を満たすときにのみ，

Ps は形成され得る．このエネルギー領域を Ore

ギャップと呼ぶ． 

ただし，当該分子の最低励起エネルギーを

exE としたときに， i expE E E  の場合には Ps の

形成と分子の励起が競合するため，効率よく Ps

が形成されるかどうか定かではない．どちらの過

程が支配的かは，分子の種類でも異なるであろ

う． 

ここで，関連するエネルギー準位を整理すると

図 6 のようになる．陽電子が非弾性散乱を繰り返

し て ， 今 関 心 の あ る 範 囲 の エ ネ ル ギ ー

（ i0 pE E  ）にまで緩和したとき，残されたエネ

ルギーの量がランダム（均等分布）であると仮定

すると，図 6 の左側に示すように，全陽電子のう

ち Ps を形成する陽電子の割合の最大値 maxF

は， 

 max i i Ps i 6.8 eV iF E E E E E        (7) 

と書ける．これは，
ex iE E E  の競合領域にお

いて，100%の確率で Ps が形成される場合である．

また，最小値 minF は図 6 の右側に示すように， 

 min ex ex Ps exF E E E E           (8) 

と書ける．これは，競合領域において，全く Ps が

形成されない場合である． 

Ore モデルが妥当であれば， F の値は概ね

minF と maxF の間に収まると予想される． 

 

5.2  Xe 問題 

ここで，標的として希ガス族を考える．希ガス

族は単原子分子であり，振動や回転励起のモー

ドを持たないことから，Ore モデルに最も良く当て

はまると考えられる．希ガス族の iE や exE 値は良

く知られているので[31]，表 1 のように F を計算

すると，原子番号の大きな希ガスほどPsを形成し

やすいものと期待される． 

ところが，o-Ps に由来する長寿命成分の分量

を 4/3 倍して全 Ps 数を推定し F を決定する，とい

う当時の評価方法では，原子番号の小さい方か

ら 3 つ目まで（He，Ne，および Ar）は予想通りの

F を得たが，次の Kr では予想される minF よりも，

 

図 6: Ore モデルに関与するエネルギー準位．縦
軸の左側は maxF （競合領域で Ps が 100%形成さ
れる場合）を，右側は minF （競合領域で Ps が全く
形成されない場合）を表す． 

表 1 Ore モデルに関する希ガスのエネルギー準位 

 

 He Ne Ar Kr Xe 

iE  / eV 24.587 21.565 15.760 14.000 12.130 

exE / eV 21.218 16.671 11.624 10.033 8.437 

minF  0.16 0.11 0.22 0.28 0.36 

maxF  0.27 0.31 0.44 0.48 0.56 

F  0.23 0.26 0.33 0.11 0.03 
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あるいは測定された Ar の F よりも，小さな値を示

した．また，Xe の測定値は，Kr の測定値よりも更

に小さな値を示し，全陽電子の僅
わず

か 3%しか Ps を

形成しない（ように見える）ことが分かった[32]． 

Xe（と Kr）で Ps 形成率が，Ore モデルの予想

値を大幅に下回る理由は長らく不明であり，「Xe

問題」ないし「Xe パズル」と呼ばれてきた． 

 

6. Xe 問題の経過とスピン転換の発見 
6.1 スピン転換の提案 

「Xe パズル」を解くために，種々の実験が行わ

れ，様々な仮説も立てられた．一連の実験で見

出されたことは， 

1. o-Ps に由来する成分（寿命スペクトル中で

指数関数的に減少する成分）の分量が，期

待されるよりも少ないこと， 

2. 未知の短寿命成分（fast component）が，寿

命スペクトルの時間原点付近の急峻なピー

ク構造（p-Ps に由来する）の付近に，現れる

こと[17]，および， 

3. Krや Xe に，He のような軽いガスを混入する

と， F の観測値が大きくなる（Ps の形成量が

回復するように見える）[17]こと， 

であった． 

以上のことなどから，Kr 中や Xe 中でも Ps は形

成されているが，o-Ps の消滅を促進する未知の

機構が存在し，それは特に時間原点付近で

（o-Ps が熱化する前に）強く発現していると考えら

れた[32,33]．つまり，この機構はエネルギーに大

きく依存するものであることが示唆された．また，

その状況証拠として，Kr や Xe に質量の小さな

He を混合すると，この消滅機構から逃れる o-Ps

の割合が増大することがあげられ，その物理的な

理由は，Ps と標的の質量比が小さくなると 1 回の

衝突で Ps が失うエネルギーが増えて，Ps の熱化

が早まるからである． 

このようにして，形成された Ps が何らかの理由

で積極的に消滅させられている，と“推理”された

ものの，その消滅機構が具体的に何なのかにつ

いては不明であった． 

その間，Kr や Xe と Ps が束縛状態を形成する

という仮説[32]や，何らかの理由でピックオフ消

滅率が時間（エネルギー）に強く依存するという

仮説も提唱された[34]が，いずれも明確な根拠

が示されず，「Xe 問題」の真相は長らく未解明の

ままであった． 

これに対して，2003 年に Mitroy らが，Kr や Xe

の様な原子番号の大きな原子と o-Ps が散乱する

際に，スピン軌道相互作用によって短寿命の

p-Ps にスピン転換が起きるのではないかと提案し

た[24]．このスピン軌道相互作用は，原子番号 Z

の 4～5 乗程度に比例するので，希ガスのうち Kr

や Xe でしか，この機構が発現しない理由となる．

また，角運動量の保存則により，このスピン転換

は s 波散乱では禁制のため，低エネルギーにお

けるスピン転換反応断面積は，ほぼ p 波散乱断

面積に比例すると考えられる．更に，p 波散乱断

面積は，低エネルギーにおいて概ねエネルギー

の 2 乗に比例することから，スピン転換反応のエ

ネルギー依存性も同様にエネルギーの 2 乗程度

に比例すると考えられる．以上のことから，この消

滅促進機構であれば，1～3 の観測事実を矛盾

無く説明できそうである． 

しかし，スピン転換の実験的な検証には，しば

し時間を要した．それは，ピックオフ消滅による二

光子消滅と，スピン転換による二光子消滅を見

分けるのにも，一工夫が必要だからである．斎藤

らは，磁場をかけて o-Ps の縮退を解くことで，

2006 年にスピン転換を実証した[25]． 

 

6.2 スピン転換の検証（磁場中の Ps） 

実験における磁場の役割を理解するために，

まず Ps に対する磁場の効果を見てみよう．導出

過程は文献[35]を参照していただき，結果のみ

を示す． 

Ps の 4 つのスピン状態のうち， 1, 1 の 2 つで

は，電子と陽電子が互いに磁場の効果を打ち消

し合うため影響を受けない．一方， 1,0 と 0,0 は，

エネルギーが変化し，スピン波動関数の固有状

態ではなくなってしまう． 

新しい固有状態は，磁場強度が B のとき， 

   

   

2 2

2 2

1,1

1 1 1,0 1 0,0

1, 1

1 1,0 1 1 0,0

y y y

y y y

    



    

 (9) 
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と な る ． た だ し ，  21 1y x x   で ，

0 HFS4x B  である．つまり，新しい固有状態

を  と書くと，  では，もともと三重項状態の一

つであった 1,0 と一重項状態であった 0,0 とが，

磁場強度に応じた割合で混合している（Zeeman

効 果 ） ． な お ， 0B  で ， 1,0  お よ び

0,0  である． 

ここで，  は二光子消滅が可能であるため，

その消滅率が純粋な 1,0 の消滅率によりも有意

に大きい．例えば，B = 0.83 T では，  における

0,0 の混合率は 1%に過ぎないが，その固有寿

命は 9.3 ns で， 1, 1 の固有寿命（142 ns）よりも

有意に短い．この大きな変化は， 1,0 と 0,0 の

固有寿命の間に 3 桁の違いがあるためである．

一方で，  の固有寿命は 127 ps となり， 1,0 の

固有寿命（125 ps）に比して僅かに長くはなるが，

この変化は実験上無視できる程度である[36]． 

磁場の有無と Ps のスピン固有状態の関係を，

図 7 に示す[37]．ここで状態間を結ぶ矢印が，Xe

等とのスピン軌道相互作用によるスピン転換を表

している．もしスピン転換反応が存在すれば，磁

場を掛けた場合に， 1, 1 から寿命の短くなった

 へのスピン転換によって，観測される 1, 1
の寿命が短くなる．つまり，磁場がない場合の

o-Ps（ 1, 1 および 1,0 ）の寿命値と，磁場がある

場合の 1, 1 の寿命値（成分強度は o-Ps の約

2/3 になる）を比べることで，スピン転換の有無と

その反応速度定数が求められる． 

図 8 は筆者らが測定した 3 本の寿命スペクトル

（測定温度 623 K）で，それぞれ，ガスが無い場

合，2.5 気圧の Xe を入れた場合，および更に

0.83 T の磁場を印加した場合を示している．ガス

が無い場合の寿命は 128.7(3) ns，2.5 気圧の Xe

を入れた場合の寿命は 85.8(3) ns，更に 0.83 T

の磁場を印加した場合の寿命は 70.4(5) ns であ

った[38]． 

レート方程式で解析すると，Xe による全消滅

率 （ 密 度 で 規 格 化 し た 消 滅 率 ） 1 effZ 
4.47 0.22 のうち，ピックオフ消滅によるものが

1.36 0.17 で ， ス ピ ン 転 換 に よ る も の が

3.11 0.14 と求められた．つまり，Xe との相互作

用に起因する Ps の消滅反応うち約 7 割（室温で

は約半分[37,38]）は，これまで知られていなかっ

たスピン転換によるものであったことが判明した． 

なお，この測定では，密度 0.1 g/cc のシリカエ

アロゲル（アモルファス SiO2 超微粒子の集合体）

を Ps 生成媒体として用いた．22Na 線源から飛び

出した陽電子はシリカエアロゲルとの相互作用に

より，線源近傍でエネルギーを失いつつ，シリカ

エアロゲルから電子を奪って，高い確率で Ps を

形成する[29]．試料ガス分子との相互作用は，シ

リカエアロゲルの大部分を占める空隙で行われ

る．また，Ps を形成できなかった低エネルギーの

陽電子（ i PsE E E  ）が，シリカエアロゲルとの

衝突で速やかに消滅するため，寿命スペクトル

には図 4 に見られるような肩構造は現れない．こ

のような特長から，シリカエアロゲルはPsの原子・

分子散乱実験の立役者となっている． 

 

7. スピン転換反応に関する最近の研究 
7.1 スピン転換反応のエネルギー依存性 

二光子消滅率のうちピックオフとスピン転換の

内訳が求められたので，Mitroy の仮説を検証す

図 8: （i）ガスが無い場合，（ii）2.5 気圧の Xe ガ
スを入れた場合，および更に（iii）0.82 T の磁場
をかけた場合の寿命スペクトルの違い．測定温
度は全て 623 K． 

 

 

図 7: 磁場の有無による Ps 基底状態とその寿命
の違い．双方向矢印は，スピン軌道相互作用に
よるスピン転換反応を表す[37]． 
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るべく，各消滅率のエネルギー依存性を調査し

た．新しく発見されたスピン転換反応が「Xe 問題」

の正答ならば，スピン転換反応は強い正のエネ

ルギー依存性を持たなくてはならない． 

実験では，ガスチェンバー全体の温度を制御

する（300～623 K）ことで，熱平衡状態にある Ps

の平均エネルギー（40～80 meV）を変化させた．

p 波散乱断面積は低エネルギーにおいて，エネ

ルギーの約 2 乗に比例するので，衝突頻度を考

慮すると，スピン転換消滅率は温度の約 2.5 乗に

比例して増大することが予想される．測定結果は，

図 9 のように，スピン転換消滅率は温度の

2.08(1)乗に比例し，ピックオフ消滅率は同じく

1.03(1)乗に比例するものであった[38]． 

スピン転換消滅率の温度依存性が予想（2.5

乗）よりも小さいのは，Ps の速度分布が原因であ

る．寿命スペクトルの傾きが一定となる時間領域

（図 8 では 160 ns 以降）では Ps は周囲と温度平

衡に達していると考え，その速度分布をマックス

ウェル分布で仮定すると，2.08(1)乗という値が説

明できる．これは Ps の全消滅率のうち，マックス

ウェル分布の高速度（高エネルギー）側の裾に

含まれる Ps の寄与が，大きな割合を占めている

ためである． 

このように，確かにスピン転換反応は強い正の

エネルギー依存性を持っていることが，確認され

た． 

一方，ピックオフ消滅率は温度の 1.03(1)乗に

比例し，つまり 623 K に加熱すると 300 K の 2 倍

強となったが，これは他の気体では 1.1～1.3 倍

程度の値が報告されていること[39]，に比べ予想

外に大きな温度依存性である．その原因は，現

時点では解明されていない（第 8 節で述べる解

析を進めると，明らかになるかもしれない）． 

7.2 スピン転換反応を利用した Ps のエネルギ

ーの計測 

以上のように，Xe 中の Ps の消滅率はエネルギ

ーに強く依存するが，ここでは逆に，Xe 中にお

ける Ps の消滅率の時間発展を計測して，Ps のエ

ネルギーの時間発展を高精度に求める方法を紹

介する[40]．Ps のエネルギーの時間発展が明ら

かになれば，運動量移行断面積などの Ps-Xe 散

乱を理解する上で不可欠な情報が得られ，未だ

に真の形成率 F が不明な「Xe 問題」の決着に向

け，また一歩前進する． 

実験系は，消滅 γ 線の一方をエネルギー分解

能に勝れた HP-Ge 検出器で測定し，他方を時間

分解能に勝れた BaF2 シンチレーション検出器で

測定するものである．つまり，核γ線と合わせた三

重同時計数測定系を構築して，第 4 節で述べた

代表的な情報である，エネルギー（運動量）情報

と時間情報を，同時に取得する． 

このとき，HP-Ge 検出器で測定された消滅 γ 線

のエネルギーが，511 keV の光電ピークの領域

（509～515 keV）に含まれるときは二光子消滅を

検出したものとし，光電ピークと 340 keV 付近に

現れるコンプトンエッジの間の領域（410～473 

keV）に含まれるときは三光子消滅を検出したも

のとする．それぞれのイベントを収集して，二光

子消滅寿命スペクトル 2 ( )I t と三光子寿命スペク

トル 3 ( )I t を，それぞれ作成する． 

ここで， 2 と 3 をそれぞれ二光子消滅と三光

子消滅の検出率とし， ( )N t を o-Ps の数とし，

2 ( )t と 3 をそれぞれ二光子消滅率および三光

子消滅率（ 6
3 0 7.0401(7) 10    s-1）とすると，

それぞれの寿命スペクトルは， 

 2 2 2

3 3 3

( ) ( ) ( )

( ) ( )

I t t N t

I t N t

 
 




        (10) 

である．これを辺々割って ( )N t を消去し，整理す

ると， 

   2 3 2 2 3( ) ( ) ( ) ot I t I t        (11) 

を得る．つまり，測定された二光子消滅寿命スペ

クトルと三光子寿命スペクトルの比をとると，それ

は二光子消滅率の定数倍となるのである．なお，

 

図 9: 250 kPa の Xe 中における消滅率の内訳と
その温度依存性．[38] 
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300 K の寿命値から， 3 2 0.231(6)   と定まる

ので，二光子消滅率の絶対値が求まる． 

各温度での二光子消滅率は前節で図 9 のよう

に求められているので，図 10 のように，二光子消

滅率を Ps の平均エネルギー（ E ）に換算できる． 

図中のフィッティング曲線は，古典的な弾性散

乱を仮定したモデルで， 2
th( ) coth ( )E t E t  

の形の双曲線関数である[41]．ただし， thE は熱

浴のエネルギー， はエネルギーの初期値で決

まる定数，  は熱化の速度を表す定数である．こ

のフィッティング結果は，20 ns 以降の時間帯（ E

が 40～60 meV の範囲）において良好であった． 

 の内訳は，Xe との衝突に起因する項（ Xe ）

と，シリカエアロゲルとの衝突に起因する項

（ SAG ）に分けて， 

    
   

Xe SAG

Xe Xe th Xe

SAG th SAG

2

2

m e

e

n m M

L m M

  

  

 

 

 

 

    (12) 

と書ける[29]．ただし， m は 40～60 meV の範囲

で一定とみなした Ps-Xe 散乱の運動量移行断面

積， Xen はガス分子の数密度， th は熱化した Ps

の速度， XeM は Xe の質量，L はシリカエアロゲル

の微粒子間の平均距離，および SAGM は Ps との

衝突におけるシリカエアロゲルの表面原子団の

実効的な質量である． 

この  の逆数の値が，Xe のガス圧が 100 kPa

（ 25
Xe 2.42 10n   m-3）のときには 1 121(6)    ns

であり，250 kPa（ 25
Xe 6.06 10n   m-3）のときには

1 89(2)    ns であったことから，40～60 meV の

エネルギー範囲で 1612(2) 10m
  cm2 と求めら

れた[40]．これは，Xe の van der Waals 半径から

算出される断面積（ 1614.7 10 cm2）に近い値で

ある． 

Ps エネルギーの時間発展や運動量移行断面

積は，4.3 節で述べたように，ドップラー法や二光

子角相関法で調べられてきた．例えば，Ps のエ

ネルギー分解能に注目してみると，式(5)から明

らかなように，従来の両手法では測定値が Ps の

運動量 p に比例（エネルギーE の 0.5 乗に比例）

して変化する．これに対して，図 9 から分かるよう

に，スピン転換を利用する新しい方法では，測定

値が温度 T の約 2 乗に比例（E の 2 乗に比例）

して変化することから，高いエネルギー分解能が

得られる（凡そ 80 倍）．また，従来の両手法では，

原理的に二光子消滅にしか感度がないが，スピ

ン転換を利用する方法では三光子消滅もデータ

となるので，感度も向上する（凡そ 6 倍）． 

今後は，Xe ガスを“温度計”として用い，他の

ガスを Xe と混合することで，Ps と様々な分子の

運動量移行断面積などを求めることが期待され

る． 

 

8. スピン転換反応の応用と新しい原子

分子物理への道 
最後に，Ps のスピン転換反応が s 波散乱では

禁制であることにより生じる，Ps 散乱の研究上の

特徴を述べる． 

ピックオフの消滅率（ po ）とスピン転換の消滅

率（ sc ）は，それぞれ， 
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   (13) 

と書ける． pof と scf は散乱 1 回当たりの各消滅率，

k は Ps の波数， ( )k は波数分布（熱平衡下では

マクセル分布）， ( )L k は軌道角運動量 L の部分

波の弾性散乱の断面積である．なお， sc につ

いては，部分波の和を 1L  （p 波）からとる． 

ここで， ( )L k は位相シフト ( )L k と， 

 2 2( ) 4 (2 1)sin ( )L Lk k L k       (14) 

 
 

図 10: Xe ガス（2.5 Kpa）おようびシリカエアロゲ

ル中における，Ps の二光子消滅率とエネルギー

のタイムプロファイル[40]． 
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の関係にあり，また， ( )L k はポテンシャルの係

数等をあらわに含まない最低次の近似（形状独

立近似）で， 

  (2 1) 1 2cot ( ) 2L
L L Lk k A r k         (15) 

である．特に，低エネルギーで散乱を支配する s

波散乱の 0A は散乱長（scattering length）と呼ば

れ， 0r は有効到達距離（effective range）と呼ば

れる． 

低エネルギーPs の散乱に伴う消滅のうち，ピッ

クオフ消滅では s 波散乱が支配的になり，スピン

転換消滅では p 波散乱が支配的になると考えら

れる．このことから，p 波散乱のパラメータである

1A と 1r も精度良く決定できると期待される．s 波の

影響を除外できる低エネルギー衝突実験はユニ

ークであり，理論との対比も含め，新しい物理の

展開が期待される． 

 

9. 結言 
日本では陽電子を用いた研究が長年盛んで

あり[42]，Ps と気体の相互作用に関する研究に

おいても，国内の研究者が数々の重要な役割を

果たしてきた． 

「Xe 問題」に対しても実験により，Ps は形成さ

れているが何らかの強いエネルギー依存性を持

つ機構で消滅しているとの見解を示したこと[33]，

初めてスピン転換反応を実証したこと[25]，など

で大きく貢献している． 

また，測定技術の面においても，シリカエアロ

ゲルの導入により低圧でガス実験が可能になっ

たこと[29]，本稿では割愛したが，デジタルサン

プリング機器（デジタルオシロスコープなど）の導

入によりアナログ回路を大幅に簡略化かつ高精

度化したこと[43]，などで大きく寄与した． 

今後も陽電子の特徴を生かした実験法や解

析法を開発し，原子分子衝突の分野に発展に寄

与したい． 

なお，第 7，8 節で紹介した内容のうち，著者

自 身 の 関 与 す る 研 究 に つ い て は ， 科 研 費

（23654114 および 15H03703）の支援を受けた

ので，ここに謝意を表する． 
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分子に強いレーザー光を照射して発生する高次高調波は, その解析から分子の電子状態の情報が高

い空間・時間分解能で得ることができることから近年盛んに研究が行われている. 本稿では私たち

がこれまでに行ってきた, 以下の二つの研究を紹介する. (1) 配列した分子から発生する高次高調波

の, 分子の配列方向に対する依存性を, 光パラメトリック増幅器から出る波長 1300 nm のパルスを

基本波として調べた. CO2分子から発生する高次高調波は N2や O2と異なり基本波の偏光が分子

の向きと平行なときに強度が弱まることが波長 800 nmの光を基本波とした場合について報告され

ていたが, より長波長な波長 1300 nmの光を基本波としても同様の現象が起こることが確かめられ

た. (2) 高次高調波のイオン化限界近傍における振る舞いを調べるため, 隣り合う次数間の位相差を

調べる装置を開発した. この装置によりArとN2から発生する高次高調波を測定して比較したとこ

ろ, 11次と 13次の位相差に有意な違いが現れた. 考えられる原因として, クーロンポテンシャルの

形状の違いの影響を検討した.

1. はじめに
原子や分子 (以下, 簡単のため原子も含めて

「分子」と書く)に強いレーザー光を照射すると,

非線形効果により照射したレーザー光の整数倍

の光子エネルギーをもつ光が高調波として発生

する. レーザー光の電場強度が分子内のクーロ

ン電場に比べてずっと弱いときは, 高調波の振

る舞いは媒質の分極 P をレーザー電場 E のべ

き級数 P =
∑

n χ
(n)Enで表して高次項を打ち切

る近似でよく記述され [1, §1], 高調波の強度は
次数が上がるにつれて急峻に減少する. しかし,

レーザー光の電場強度が分子内の電場と同程度

に大きくなると, もはやこのような摂動論的記

述は使えなくなる. 実際, レーザー光の強度が

1014 W/cm2程度に達すると, 図 1の例のように

次数が 10を超えるような高い次数の高調波が

真空紫外の広い波長範囲に渡って発生し, その

スペクトルには次数に対して高調波の強度があ

図 1: 高次高調波スペクトルの例. Ar 原子
に Ti:sapphire 増幅器から出た中心波長
800 nm (光子エネルギー ∼ 1.55 eV) の光
を照射したときに発生した高次高調波.

まり変わらない「プラトー」と呼ばれる領域が

現れる.

このような, 摂動論で記述できない振る舞い

を示す「高次高調波」(high-order harmonics)の

発生はレーザーの高強度化に伴い 1980年代よ

り実験で観測されるようになった [2, 3]. 一方,

理論面では 1993年に高次高調波の発生メカニ

Copyright c⃝ 2015 The Atomic Collision Society of Japan, All rights reserved.
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ズムを説明する「3ステップモデル」が提案さ

れた [4] (図 2). まず, 分子内のクーロンポテン

シャルに束縛されている電子が高強度レーザー

電場によってトンネルイオン化し, 連続状態に

遷移する (ステップ 1). 次に, 連続状態にある電

子がレーザー電場によって加速され,レーザー電

場の向きが反転すると親イオンのほうに戻って

くる (ステップ 2). 親イオンと再結合する際, 双

極子放射で真空紫外光が発生する (ステップ 3).

この「3ステップモデル」はシンプルな模型であ

るにもかかわらず, 高次高調波のスペクトルの

特徴をよく記述できることが分かった. 例えば,

振幅E,角振動数ωの振動電場中で電子が持つ運

動エネルギーの平均値E2/4ω2 をUP(「ポンデロ

モーティブエネルギー」と呼ばれる)1, 媒質のイ

オン化ポテンシャルを IPと書くと, 上述の「プ

ラトー」領域が終わり高調波の強度が急減する

「カットオフ」の光子エネルギーは, 3ステップ

モデルによる 3.17UP+IP に近い値をとることが

知られている. さらに翌 1994年には, 3ステッ

プモデルを量子力学に基づき拡張したモデルが

提案された [5]. このモデルによると, 高次高調

波の電場EHHは, 3ステップモデルのステップ 3

において戻ってくる電子の波動関数 |ψreturn⟩と,

再結合先の分子軌道 |ψorbital⟩との間の遷移双極
子モーメントに近似的に比例する. 戻ってくる

電子のド・ブロイ波が平面波で近似できるとす

ると,

EHH(ω) ∼ ⟨ψorbital | r |ψreturn⟩

≃
∫
drψ∗

orbital(r)re
ik·r (1)

となる. ここで, ω は高次高調波の光子エネル

ギー, kは戻ってくる電子の波動関数の波数ベ

クトルである. 式 (1)は, 高次高調波のスペク

トル EHH(ω) に分子軌道の形状 ψorbital(r)の情

報が内包されていることを示している. この顕

著な例として, 2004年に発表された高次高調波

による分子軌道のイメージング実験が挙げられ

る [6]. この実験では配列したN2分子に高強度

1本稿では特に断らない限り原子単位系を用いる.

図 2: 高次高調波発生の 3ステップモデル. (1)強
いレーザー電場によって電子が分子から飛
び出す. (2)電子がレーザー電場によって加
速され, 戻ってくる. (3)親イオンと再結合
するときに光子を放出する.

レーザー光を照射し, 発生した高次高調波を解

析することで N2 分子の最高被占軌道の形状を

再現した. 高次高調波発生の 3ステップの最後

の過程で再衝突する電子波束の時間幅は 1フェ

ムト秒程度と短いことから [7], 高次高調波のス

ペクトルから得られる情報は高い時間分解能を

もち, 分子の物理を調べる手段として近年盛ん

に研究されている [8–11]. 本稿では, 分子から

発生する高次高調波の研究の例として, 長波長

パルスを用いた配列分子中からの高次高調波発

生 [12], および高次高調波のイオン化限界近傍

における位相差の観測 [13]について紹介する.

2. 長波長パルスを用いた配列分子中から
の高次高調波発生
強度が 1013 W/cm2程度の比較的弱いレーザー

パルスを分子に照射すると,分子の分極率の異方

性のためにトルクが働き,分子の向きを揃えるこ

とができる [14]. この手法を用いて配列させた

分子からの高次高調波を調べたところ, N2やO2

の場合は基本波の偏光が分子の向きと平行なと

きに高次高調波が強くなるのに対して, CO2分

子から発生する高次高調波は基本波の偏光が分

子の向きと平行なときに強度が抑制されるとい

う現象が 2005年に報告された [8]. 文献 [8]では

この抑制を分子軌道の形状に起因する再結合過

程の破壊的干渉により説明した. しかしその後,

Copyright c⃝ 2015 The Atomic Collision Society of Japan, All rights reserved.
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CO2の複数のイオン化チャネル間の破壊的干渉

によるという新たな仮説が提案され [15], CO2

から発生する高次高調波の抑制においてイオン

化過程と再結合過程のどちらが主要な要因なの

かについて議論が続いていた. ところで, 高次高

調波を発生させる基本波の波長を変えると,イオ

ン化過程は波長によって変化するが再結合過程

は波長に依存しない. したがって, 異なる波長の

光を基本波としたときの高次高調波を比較する

ことで,上述の現象の原因を明らかにできると考

えられる. そこで, 私たちは論文 [8, 15] で用い

られた波長 800 nmのパルスより長い 1300 nm

の波長をもつ高強度レーザー光を基本波として

配列分子に照射し, 高次高調波の振る舞いを波

長 800 nmの基本波を用いた場合と比較した.

2.1 実験

実験セットアップを図 3に示す. Ti:sapphire

増幅器の出力 (中心波長 800 nm)の一部を分子

配列用のポンプ光 (パルス幅 ∼130 fs, ピーク強

度 ∼ 3 × 1013 W/cm2)とし, 残りを光パラメト

リック増幅器で中心波長 1300 nmのパルス (パ

ルス幅 ∼60 fs, ピーク強度 ∼ 7 × 1013 W/cm2)

に変換してプローブ光として用いた. ポンプ光

とプローブ光は直線偏光しており, 偏光の向き

は互いに平行になるようにした. パルスバルブ

から出る分子のガスジェットにまずポンプ光を

照射し, 一定遅延時間後にプローブ光を照射し

た. ポンプとプローブの遅延時間を変えながら,

発生した高次高調波のスペクトルを平面結像型

斜入射分光器とCCDカメラを用いて観測した.

比較のため, 波長 800 nmの光をプローブとし

て用いた実験も行った. この際は, プローブ光

照射時に発生するイオン量をイオンコレクター

で測定することで, イオン収量の配列依存性を

観測した.

2.2 結果と考察

ポンプ光照射後, 分子の配列状態は時間とと

もに変化する. ポンプ光の偏光と分子軸のなす

角を θとすると, cos2 θの集団平均値
⟨
cos2 θ

⟩
に

ついて文献 [16]で述べられた手法により計算し

図 3: 長波長パルスを用いた配列分子中からの高
次高調波発生実験のセットアップ.

図 4: ポンプ光を照射後の遅延時間∆tに対する
配列度

⟨
cos2 θ

⟩
の時間変化の計算結果. 文

献 [16] で述べられた手法により計算した.

回転温度は 100K を仮定し, ポンプ光は実
験に合わせてパルス幅∼130 fs, ピーク強度
∼ 3× 1013 W/cm2 とした.

た結果を図 4に示す.
⟨
cos2 θ

⟩
は分子の配列度の

指標で, 分子の集団がランダムな向きのとき 1/3

であり, ポンプ光の偏光方向に平行に揃ってい

るとき (“align”)は 1に, ポンプ光の偏光方向と

直交した面内に揃うとき (“anti-align”)は 0に

近づく. N2 [図 4(a)]と CO2 [図 4(b)]のどちら

の場合でも, ポンプ光照射からの経過時間∆tが

分子の回転周期 Trot (N2は約 8.4 ps, CO2は約

42.7 ps)の半分∆t ≃ Trot/2において,
⟨
cos2 θ

⟩
は

まず増加して 1に近づき, その後減少して 0に

近づく. このように, 分子の向きは ∆t ≃ Trot/2

の付近において, まずポンプ光の偏光に対して

平行に揃い, 次に直交した面内に揃うことが分

かる [14, 16].

図 5(a)と 5(b)の (i)に,波長 800 nmのプロー

ブ光によってN2およびCO2から生じたイオン

強度をポンプ光との遅延時間∆tの関数としてそ
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(a)

(b)

図 5: ポンプ光を照射後の遅延時間 ∆t に対す
る, (i)波長 800 nmのプローブ光で発生し
たイオン量, (ii) 波長 800 nm のプローブ
光で発生した 25 次高調波強度, (iii) 波長
1300 nm のプローブ光で発生した 41次高
調波強度. (a)N2 分子, (b)CO2 分子につい
ての結果 [12].

れぞれ示した. イオン強度はどちらの分子の場

合でも, それぞれの分子の回転周期の半分 Trot/2

が経過した付近で増加してから減少するという

振る舞いを示した. これは, N2 と CO2 のどち

らにおいてもイオン化確率は分子軸とレーザー

の偏光が平行な場合のほうが垂直な場合より強

くなることを示している. 図 5の (ii)と (iii)に,

波長 800 nmの光と 1300 nmの光の高次高調波

のうち, ほぼ等しい約 39 eVの光子エネルギー

をもつ次数 (800 nmの 25次, 1300 nmの 41次)

(a)

(b)

図 6: 波長 800 nm および 1300 nm の高次高調
波強度. プローブ光の偏光に対して平行に
揃ったとき (“align”) および直交した面内
に揃ったとき (“anti-align”) の強度をラン
ダムな向きの強度で規格化した. (a)N2 分
子, (b)CO2 分子についての結果 [12].

の強度を, ポンプ光との遅延∆tの関数として示

した. どちらの波長の場合でも, N2分子の場合

[図 5(a)] 高次高調波は分子の向きと偏光方向が

平行なときに強くなるが, CO2分子 [図 5(b)]で

は, 分子の向きと基本波の偏光方向が平行なと

きに強度が弱くなった. 図 6(a)と図 6(b)に, そ

れぞれ配列したN2分子とCO2分子から発生し

た高次高調波の強度を分子がランダムな向きを

向いているときの強度で規格化した結果を光子

エネルギーの関数として示した. 波長 1300 nm

のパルスを用いても波長 800 nmの場合 [8]と

同様, 30 eV∼40 eVの光子エネルギーをもつ高

調波において, CO2分子では分子の向きと基本

波の偏光方向が平行な場合の方が弱くなること

が分かった.
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高次高調波スペクトルは 3ステップモデル (図

2)の第 3ステップにおいて戻ってくる電子の波

束と光再結合断面積の積として理解でき, 分子

軌道の形状は主に後者に反映される [17, 18]. 文

献 [8]では配列したCO2における高次高調波の

抑制を, その最高被占軌道の形状により, 式 (1)

に現れる電子の連続状態から束縛状態への遷移

双極子モーメントが小さくなるために起こると

説明している. この機構は基本波の波長によら

ずに起こり得る. 一方,文献 [15]で提案されたモ

デルでは, CO2分子の最高被占軌道 (イオン化ポ

テンシャル Ip0 = 13.8 eV)とその二つ下の軌道

(イオン化ポテンシャル Ip2 = 18.1 eV) からイオ

ン化する過程が存在し,この二つの過程から発生

する高次高調波の位相差 δφ ∼ (Ip2− Ip0)τ +0.5π

が破壊的干渉条件 δφ = (2n + 1)π(nは整数) を

満たすときに高次高調波が弱まると説明してい

る (0.5πは二つの軌道の対称性の違いに起因す

る [15]). ここで τ は電子がイオン化してから再

結合するまでの時間であり, これは基本波の波

長によって変わる [19]. 例えば古典計算により

τ を得ると, 800 nmの 21次高調波を発生させ

る電子は τ = 1.1 fsに対し同程度の光子エネル

ギーをもつ 1300 nmの 31次高調波は 1.9 fs で

あり, 前者が δφ ≃ 2.8πと破壊的干渉条件に近い

のに対し後者は τ ≃ 4.4πとむしろ建設的干渉条

件に近くなる [12]. しかし本実験ではどちらの

場合においてもCO2分子から発生する高次高調

波は分子の向きと基本波の偏光方向が平行な場

合の方が弱くなったことから, この抑制には文

献 [8]で提案されたような再結合における電子

の連続状態から束縛状態への遷移双極子モーメ

ントがCO2の分子軌道の形状を反映して小さく

なる効果の方が主要な役割を果たしていると推

測される.

3. 原子および分子から発生する高次高調
波のイオン化限界近傍における位相差の
観測
冒頭で示した式 (1)では, 戻ってくる電子のド

ブロイ波を平面波で近似している. これは, 再結

合時に親イオンの作るクーロンポテンシャルの

影響を無視していることに対応する. この近似

に “イオン化前の束縛状態として基底状態のみ

を考え, 励起状態の寄与は無視する”, “イオン化

に伴う基底状態の減少の効果を無視する”とい

う二つを加えた近似が文献 [5]で提案されてお

り, 強電場近似 (strong-field approximation)と

呼ばれている. 強電場近似を用いることで, 高次

高調波がもつ特徴を簡単な計算で比較的正確に

再現することができる. しかし, 最近イオン化エ

ネルギーと同程度の光子エネルギーをもつ, い

わゆる「イオン化限界近傍」の高次高調波を調べ

た研究において,強電場近似では説明できない現

象が観測された [20]. 現状ではこのような低い

次数の高次高調波の研究は高い次数のものに比

べて限られているが,例えば大きな分子の軌道の

情報を高次高調波から得るためにはド・ブロイ

波長の長い再結合電子に対応する低次の高調波

の情報を適切に取り込む必要があり,その際には

イオン化限界近傍の高次高調波の理解が重要に

なると考えられる. ところで, 高次高調波の電場

のフーリエ成分EHH(ω) ≡ |EHH(ω)| exp(iϕHH(ω))

について, 通常の回折格子を用いた分光器では

その強度 |EHH(ω)|しか得ることができない. 高

次高調波の隣り合う次数の位相差∆ϕHHは高次

高調波が放出された時間 teと

te ≃
∆ϕHH

2ω0
(2)

(ω0は基本波の角周波数)で関係づけられること

が知られている [21]ので, もしイオン化限界近

傍の高次高調波を発生させる再結合電子がクー

ロンポテンシャルの影響を受けるなら, その効

果が位相 ϕHH(ω)に現れることが期待される. 私

たちはクーロンポテンシャルの形状の違いが高

次高調波発生過程に及ぼす影響を調べるため,ほ

ぼ等しいイオン化エネルギーの値を持つがクー

ロンポテンシャルの形状が異なるAr原子とN2

分子から発生する高次高調波の隣り合う位相差

の測定を行い, そこから得られる情報について

考察を行った.
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3.1 RABBIT法について

位相差を調べる方法として, RABBIT (recon-

struction of attosecond beating by interference

of two-photon transitions)と呼ばれる方法を用

いた [22]. この手法では, 高次高調波とその基

本波を時間差∆tをつけて希ガスに集光し, 発生

する光電子のエネルギースペクトルを観測する.

光電子のエネルギースペクトルには高調波によ

る一光子イオン化の信号の間に高調波の光子と

基本波の光子が 1個ずつ関与した二光子イオン

化による光電子の信号がサイドバンドとして現

れる. ここで, (2n−1)次高調波の信号と (2n+1)

次高調波の信号との間に現れるサイドバンド (以

下 “(2n)次サイドバンド”と呼ぶ)を発生させる

過程としては, “(2n − 1)次高調波の光子と基本

波の光子 1個を吸収する”過程と, “(2n + 1)次

高調波の光子 1個を吸収し基本波の光子 1個を

放出する” 過程の二つが存在し, この二つは互

いに干渉する. 二次の摂動論を用いて計算する

と, (2n)次サイドバンドの信号強度は

S2n = A2
IA

(2n−1)
X

2
A

(2n+1)
+

+A2
IA

(2n+1)
X

2
A

(2n−1)
−

+AI
2A(2n−1)

X A(2n+1)
X A

(2n)
atom

× cos
[
2ω0∆t−∆ϕ

(2n)
HH +∆ϕ

(2n)
atom

] (3)

と表される [13]．ここで, ∆ϕ
(2n)
HH ≡ ϕ

(2n+1)
HH −

ϕ
(2n−1)
HH が (2n − 1) 次高調波と (2n + 1) 次高調

波との間の位相差でありAIとA(2n±1)
X はそれぞ

れ probe pulseと (2n± 1)次高調波の電場振幅,

A
(2n±1)
± , A(2n)

atom, ∆ϕ
(2n)
atomは高次高調波の振幅およ

び位相によらない数である. そこで, 高次高調

波と基本波の時間差 ∆tに対するサイドバンド

強度の変調の様子を観測することで, (2n− 1)次

数高調波と (2n+ 1)次数高調波との間の位相差

∆ϕ
(2n)
HH を抽出することができる.

3.2 位相差測定装置の開発

実験装置の概要を図 7に示す. Ti:sapphire 増

幅器から出た光を穴あきミラーで外側のドーナ

ツ状のビームと内側の細いビームの 2つに分け,

外側は高次高調波を発生させるための driving

図 7: 位相差測定の実験セットアップ [13].

写真

harmonic generation refocusing

laser

photoelectron

detection

図 8: 実験装置の一部の写真. レーザーは左側の
真空槽に入射して高次高調波を発生させる.

中央の真空槽の中のトロイダルミラーによ
り高調波と基本波を集光し,右側の速度マッ
プイメージング装置で光電子を観測する.

pulse, 内側を RABBIT法を用いた測定のため

の probe pulseとした. 両者はピエゾ素子駆動の

遅延ステージにより光路差をつけた後, 穴あき

ミラーで同軸上に戻してから真空槽 (図 8)に入

れ, 凹面鏡でガスジェット中に集光した. 外側の

光は高次高調波を発生させた後にアパーチャで

遮断した. 高次高調波と内側の細い probe pulse

はアパーチャを通り抜け, トロイダルミラーに

よって Arガスジェット中に集光した. 発生し

た光電子の運動量分布を速度マップ型イメージ

ング装置 [23]で観測し, そこからエネルギース

ペクトルを得た.

3.3 結果と考察

図 9 は, Ar のジェットから発生した高次高

調波を位相差検出用の Arジェットに集光して

放出された光電子の運動量分布を示しており,

左が高次高調波のみを集光した場合, 右が高次
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図 9: Arのジェットから発生した高次高調波を速
度マップイメージング装置内で位相差検出
用の Arジェットに集光して発生した光電
子の運動量分布. 左が高次高調波のみを集
光した場合, 右が高次高調波と基本波を同
時に集光した場合 [13].

高調波と基本波を同時に集光した場合のイメー

ジである. 基本波も同時に集光した場合は高

次高調波による光電子の信号の間に二光子イオ

ン化によるサイドバンドが現れる. このイメー

ジの動径分布を積分して, サイドバンドの強度

を probe pulseの遅延時間 ∆t の関数として観

測した変調信号を解析し, そこから隣り合う高

調波間の位相差を得た. この際, 原理的には式

(3) より得られたサイドバンド強度を ∆t の関

数として cos [2ω0∆t+ϕ]でフィットすれば位相差

∆ϕ
(2n)
HH が得られるはずだが,実際は高次高調波を

発生させるときに driving pulseと probe pulse

が干渉し, それに伴う高調波の振幅 A(2n±1)
X の

変調がサイドバンドに影響を及ぼすという問題

があった. 求めたい位相差 ∆ϕ
(2n)
HH は式 (3) の

cos
[
2ω0∆t−∆ϕ

(2n)
HH +∆ϕ

(2n)
atom

]
の中にあるが, A(2n±1)

X

の変動のために, 実験で得られたサイドバンド

強度はそのままでは cos [2ω0∆t+ϕ]でフィットす

ることはできない. 従来の研究 [22, 24]では, サ

イドバンドの強度を全信号強度で割ることで高

調波強度の変調の影響を打ち消していたが, 今

回私たちはより妥当性の高い方法として, 式 (3)

の代わりに両辺を A(2n−1)
X A(2n+1)

X で規格化した

S̃2n ≡ S2n/(A(2n−1)
X A(2n+1)

X )

= A2
I

{
A(2n−1)

X

A(2n+1)
X

A
(2n+1)
+ +

A(2n+1)
X

A(2n−1)
X

A
(2n−1)
−

+A
(2n)
atom cos

[
2ω0∆t−∆ϕ

(2n)
HH +∆ϕ

(2n)
atom

]}(4)

を解析に用いた. このように規格化すると, 位

相差の情報を含むコサインの項の係数にA(2n±1)
X

図 10: 式 (4)で定義した S̃2n(t)の例. Arから発
生した高次高調波について, 14 次サイド
バンドに対する S̃2n(t) の, 高次高調波と
基本波の時間差 ∆tに対する変調 (黒の四
角)[13]. および式 (5)によるフィット (赤
の曲線)

が含まれておらず, その前にある A(2n−1)
X

A(2n+1)
X

A
(2n+1)
+

と A(2n+1)
X

A(2n−1)
X

A
(2n−1)
− は変動を互いに打ち消しあう

ように振る舞うので ∆tに対して一定に近くな

る. また, 規格化に用いるA(2n−1)
X A(2n+1)

X は一光

子イオン化の信号から見積もることができる.

S̃2n(t)の例として, Arから発生した高次高調

波について 14 次サイドバンドに対する S̃2n(t)

を式 (4)で計算し, 高次高調波と基本波の時間差

∆tの関数として図 4中の黒い四角で示した. 基

本波の一周期 (2π/ω ≃ 2.67 fs)に対して半分の

周期 1.3 fsでの振動が見えており, これが式 (4)

の cos
[
2ω0∆t−∆ϕ

(2n)
HH +∆ϕ

(2n)
atom

]
による角周波

数 2ωの振動であると考えられる. 一方, 基本波

の角周波数ωでの振動も少し見られる. これは式

(4)の規格化で取り除けなかった driving pulse

と probe pulseの干渉の影響と見られる. これ

を除くために, cos [2ω0∆t+ϕ]に干渉の効果を加え

た

A[1 +B cos (ω∆t+η)][1 + C cos (2ω∆t+ϕ)] (5)

で S̃2n(t)をフィットして ϕを求めた. この ϕが

式 (4)の −∆ϕ
(2n)
HH +∆ϕ

(2n)
atomに相当する. ∆ϕ

(2n)
atom

は “atomic phase”と呼ばれる量で [22], 高次高

調波の電場形状に依存しない数である. 本研究

では文献 [25]で与えられた有効ポテンシャルを

用いて一電子近似の下で位相差検出用の希ガス

の電子状態を計算し, そこから文献 [26]に述べ
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図 11: (2n − 1) 次高調波と (2n + 1) 次高調波
との間の位相差 ∆ϕ

(2n)
HH . 四角と三角の点

はそれぞれ Arおよび N2についての結果.

横軸はサイドバンド次数 (2n)に対応する.

強電場近似に基づいた計算 [21] から得ら
れた結果. 右の軸は位相差から式 (2)を用
いて得られた高次高調波の放出時刻 [13].

られた手法で計算した∆ϕ
(2n)
atomを用いた.

ArおよびN2中で発生した高次高調波の, (2n−
1)次高調波と (2n+ 1)次高調波との間の位相差

∆ϕ
(2n)
HH ≡ ϕ

(2n+1)
HH −ϕ

(2n−1)
HH をそれぞれ図 11の中

の四角と三角の点で示す (横軸はサイドバンド

次数 2nに対応). ∆ϕ
(2n)
HH はArとN2どちらの場

合でも次数とともに単調増加するが, Arでは 11

次と 13次の位相差 ∆ϕ
(12)
HH が 13次と 15次の位

相差∆ϕ
(14)
HH と近い値をとっているのに対し, N2

では 0.5 radほど離れている [13, 27]. 実験と比

較するため, 強電場近似に基づいた手法 [21]に

よる数値計算を行い, 結果をArとN2について

それぞれ実線と破線で図 11の中に示した. 計算

結果は位相差が単調増加する傾向を再現してい

る一方, ArとN2で∆ϕ
(12)
HH に違いが現れる点は

再現できない. 図 11の計算ではイオン化ポテン

シャルの影響を無視しているが, イオン化限界

近傍の高次高調波では, 発生過程で電子が親イ

オンの近傍を運動するため, 親イオンの作るポ

テンシャルの影響を大きく受けると考えられる.

ポテンシャルの形状によって変化する量として

電子が再結合するタイミングがあるが, 古典軌

道モンテカルロ法 [20, 28]による計算から, 再

結合のタイミングの変化だけでは実験で得られ

たArとN2の結果の違いを説明するのは難しい

と推測された [13]. 一方, 再結合過程において

ポテンシャルの効果で電子のド・ブロイ波の位

相がシフトし, これが高次高調波の位相にも反

映されることが予想されている [29]. 今回観測

されたArとN2における∆ϕ
(12)
HH の違いは, 両者

のイオン化ポテンシャルの形状の差異が再結合

電子の位相シフト量の違いを通じて現われたも

のと考えられる.

4. 終わりに
分子から発生する高次高調波の研究の例とし

て,照射する基本波の波長依存性 (2節)と高次高

調波の位相測定の実験 (3節)について紹介した.

後者の実験で,本稿で紹介した実験で顕著な違い

が見られたのは 11次と 13次の間の位相差だけ

であったが, これは用いた基本波がTi:sapphire

増幅器から出る波長 800 nmの光で, この場合

高次高調波スペクトルの隣り合うピークのエネ

ルギー差が 3.1 eVと広く, 13次以上の高次高調

波についてはクーロンポテンシャルの影響が弱

くなるためと考えられる. 前者の実験のように

より長い波長を基本波として用いれば, 高次高

調波スペクトルのピーク間隔が狭くなり, イオ

ン化限界近傍のエネルギー領域に含まれる次数

が増える. これにより, イオン化限界近傍領域

における高調波位相の光子エネルギーに対する

依存性が得られ, 3節の終わりに示したクーロン

ポテンシャルによる位相シフトによる説明の妥

当性を定量的に調べることができると考えられ

る. 一方 2節でも触れたが, 基本波の波長を変え

ることは 3ステップモデル (図 2)を考えると電

子が再結合するタイミングを変えることに相当

する [19]. 本稿 3節で述べたようにイオン化限

界近傍の高次高調波は分子内のポテンシャルの

影響を受けていると考えられるので, 基本波の

波長依存性を調べることで, 分子内ポテンシャ

ルの超高速ダイナミクスについての情報が得ら

れる可能性がある. このように, イオン化限界

近傍の高次高調波の研究は, 高次高調波の分子

Copyright c⃝ 2015 The Atomic Collision Society of Japan, All rights reserved.

202



物理学へのさらなる応用につながることが期待

される.
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M. Y. Ivanov, D. M. Villeneuve, and

P. B. Corkum, Nature (London) 421, 826

(2003).

Copyright c⃝ 2015 The Atomic Collision Society of Japan, All rights reserved.

203

http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.46.29
http://dx.doi.org/10.1364/JOSAB.4.000595
http://dx.doi.org/10.1364/JOSAB.4.000595
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.71.1994
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.71.1994
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.49.2117
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.49.2117
http://dx.doi.org/10.1038/nature03183
http://dx.doi.org/10.1038/nature03183
http://dx.doi.org/10.1038/nature00787
http://dx.doi.org/10.1038/nature00787
http://dx.doi.org/10.1038/nature03577
http://dx.doi.org/10.1126/science.1123904
http://dx.doi.org/10.1038/nphys1511
http://dx.doi.org/10.1038/nphys2029
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.84.021403
http://dx.doi.org/ 10.1103/PhysRevA.90.063403
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.87.153902
http://dx.doi.org/10.1038/nature08253
http://dx.doi.org/10.1038/nature08253
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.68.023406
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.68.023406
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.100.013903
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.100.013903
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.78.061402
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevA.78.061402
http://dx.doi.org/10.1038/nature01430
http://dx.doi.org/10.1038/nature01430


[20] H. Soifer, P. Botheron, D. Shafir,

A. Diner, O. Raz, B. D. Bruner,

Y. Mairesse, B. Pons, and N. Dudovich,

Phys. Rev. Lett. 105, 143904 (2010).

[21] Y. Mairesse, A. de Bohan, L. J. Frasinski,

H. Merdji, L. C. Dinu, P. Monchicourt,

P. Breger, M. Kovac̆ev, R. Täıeb,
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G. Mullot, F. Augé, P. Balcou, H. G.

Muller, and P. Agostini, Science 292,

1689 (2001).

[23] A. T. J. B. Eppink and D. H. Parker, Rev.

Sci. Instrum. 68, 3477 (1997).

[24] L. C. Dinu, H. G. Muller, S. Kaza-

mias, G. Mullot, F. Augé, P. Balcou,
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