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シリーズ第 3回の今回は多価イオン単体についての物理というよりも，幅広い範囲の価数の多価イ

オンを含むプラズマを「光源」として応用する分野の視点から，重元素多価イオンがどのような役

割を担っているのかをプラズマ光源開発の現状を交えて紹介する．

1. はじめに
「光源」という言葉を見聞きしたとき，頭の

中に何をイメージするだろうか．本誌の読者で

あればおそらく自分の研究に関連したものとし

てレーザー，放射光，プラズマなどを思い浮か

べるであろう．家族など非研究者には，もしか

したら「光源」という言葉自体に馴染みがなく，

「照明」や「光っているもの」として尋ねてみれ

ば，蛍光灯やLEDライト，太陽などをイメージ

されるのではなかろうか．何れの場合も物質の

持つエネルギーを光という形に変えて放出され

ているもので，どのようなメカニズムで「光源」

として発光しているかは多種多様である．残念

ながら「任意の波長」を「任意の強度」で発す

ることのできる光源は存在せず，目的や用途に

応じて光源を選択もしくは開発することで，各

研究分野や産業界は発展してきた．本稿ではシ

リーズテーマに則し，多価イオンの性質が重要

な役割を果たす「プラズマ光源」についてご紹

介させていただく．

今や日常生活に大きな利便性をもたらしてい

る携帯電話，スマートフォン，パソコンなどの

電気製品がここまで高性能化・小型化した背景

には，産業界における半導体リソグラフィ技術

の向上が大きな役割を果たしてきたからだと言

えるだろう．集積回路技術の発展について論じ

た経験則であるムーアの法則 [1]によれば「集積

回路上のトランジスタ数は 24ヶ月ごとに 2倍

になる」と推測されており，1965年発表当初の

「18ヶ月ごとに 2倍」から 1975年に修正が加え

られたものの，今日まで概ねその通りに集積密

度が向上し続けていることは驚くべきことであ

る．中でも半導体リソグラフィ用光源の開発は

重要な位置を占めている．なぜなら，フォトリ

ソグラフィ技術において形成パターンの分解能

は光源の波長に比例しており，光源の短波長化

がパターンの微細化，すなわち回路の高集積化

に直接繋がるからである．この半導体リソグラ

フィ光源開発において，古くは水銀ランプの g線

(波長 436 nm)から KrFエキシマレーザー (波

長 248 nm)など特定の原子・分子の遷移に伴う

発光が利用されてきたが，近年，新たに重元素

多価イオンからの特徴的な発光が着目されてお

り，その集合体である重元素多価イオンプラズ

マが次世代半導体リソグラフィ光源候補として

有力視されている．

次節以降，産業界の次世代半導体リソグラフィ

光源開発について，その光源プラズマ解析にお
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図 1: Snq+–He 衝突 (q = 7–21) の電荷交換分光
法による発光スペクトル．発光は主に反応
後の (q − 1) 価によるもので，ピンク線は
13.5 nm帯を示している [5]．

ける多価イオン分光技術・装置や原子物理学が

担う役割の重要性，また，その過程で見出され

た他分野への応用と展開について紹介する．

2. EUV光源開発
現在の半導体フォトリソグラフィ技術は波長

193 nmのArFエキシマレーザーが用いられるの

が主流だが，次世代の光源として波長 13.5 nm，

帯域幅 2%の極端紫外 (Extreme Ultra-Violet;

EUV)領域の光を用いる技術が開発中である．

光源波長が 13.5 nmと定められているのは，光

学系に用いる多層膜鏡が先に開発されており，そ

の反射率が該当波長で極大値を持つためである．

当初は光源候補としてLi，Sn，Xeプラズマが挙

げられていたが，Liプラズマでは Li2+の 1s–2p

遷移のみが 13.5 nmの発光に寄与している一方，

SnおよびXeプラズマでは重元素多価イオンに

おける状態数の多い準位間での遷移が狭い波長

帯に数百数千の発光ラインが現れるため，重ね

合わせによって発光強度が大きくなることから

光源としてより高出力になることが期待される．

後者の発光は物理的に分解できずに擬似的な連

続スペクトルになることから，Unresolved Tran-

sition Array (UTA)と呼ばれている [2]．重元素

プラズマは複数の価数の多価イオンで構成され

ているので，幾つもの価数にわたる多価イオン

の UTA発光が同一波長帯で起こるような条件

があれば，プラズマ全体として高出力光源を実現

できる可能性が高い．また，原子番号 Z = 50の

Sn周辺の元素について最外殻が主量子数 n = 4

となる多価イオンのエネルギー状態を見てみる

と，例えば基底電子配置 [Ar]3d104s24p64d3への外

殻励起配置 [Ar]3d104s24p64d24fからの 4d–4f遷

移と内殻励起配置 [Ar]3d104s24p54d4からの 4p–

4d遷移はほぼ等しい遷移エネルギーとなり，両

配置がパリティに関する同一の対称性をとると

きに強い配置間相互作用がみられる [3, 4]．こ

のような重元素多価イオンの励起状態は両励

起配置の混合状態 ([Ar]3d104s24p64dN−14f1 +

[Ar]3d104s24p54dN+14f0, N =1–9 (整数)) とな

り，4d–4f 遷移の UTAは特異な構造を持つこ

とが知られている．電荷交換分光法によって取

得された多価 SnおよびXeイオンの価数分離発

光スペクトル (図 1) [5]から各価数の発光波長領

域やUTAの特性が実験的に明らかにされるなど

様々な研究開発が行われてきており [6]，現在で

はよりエネルギー変換効率の良いレーザー生成

Snプラズマが主流となってEUV光源技術開発

が進められている．レーザーの周波数 ωL，電子

の質量m，真空の誘電率 ε0，電気素量 eを用いて

プラズマ臨界密度が nc = ε0mω2
L/e

2で定義され，

レーザー光はプラズマ中に形成される臨界密度

面までしか侵入できない．Snプラズマ自身の吸

収が大きいため光学的に薄いプラズマを生成す

る必要があるが，レーザー波長が長いほどプラ

ズマ臨界密度は低くなるので，波長 1.06 µmの

Nd:YAGレーザーよりも長い波長 10.6 µmを用

いる炭酸ガスレーザー生成プラズマのとき，臨
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界密度が相対的に低くなり光学的厚みが薄くな

ることで，スペクトル純度が大きく向上するこ

とが示されている [7]．

EUV光源開発によってレーザー生成 Snプラ

ズマの物理の理解が進み，変換効率が 5%近くに

なっていることを考えると [8]，他の特定波長領

域でも UTA発光が様々な価数で重なる条件の

プラズマを生成することができれば，重元素多

価イオンプラズマは軟 X線～EUV領域におけ

る高出力光源になり得るのではないかと筆者ら

は考えてきた．例えば，EUVリソグラフィの更

に次世代を見越した Beyond EUV (BEUV)リ

ソグラフィとして波長 6.x nm (xは未定)[9]，軟

X線顕微鏡として「水の窓」領域 (2.3–4.4 nm)

とより長波長側の「炭素の窓」領域 [10]の光源

となり得るのではないかと．では，どのように

して光源の波長を変化させることができるであ

ろうか．

3. UTAピーク波長の原子番号依存性(擬
似モーズリーの法則)

EUV光源開発によって見出されたプラズマ

光源は，重元素多価イオンの主量子数 n = 4状

態間の 4ℓ–4ℓ′遷移 (∆n = 0，ℓ, ℓ′は方位量子数)

である 4d–4f および 4p–4d遷移による UTA放

射の重畳を利用したものであり，プラズマに用

いる元素を変えればその遷移エネルギーが変わ

るので，UTAのピーク波長に原子番号依存性

があることは容易に想像できる．重元素多価イ

オンの UTAのピーク波長について検討した結

果を図 2 に示す [11]．原子番号 Z = 49–92 の

各種元素について，Ru-, Rh-, Pd-および Ag-

likeイオンの 4ℓ–4ℓ′遷移の各線強度スペクトル

を Cowanコード [12]を用いて計算し，重ね合

わせたものである．各遷移とも原子番号が大き

くなることで短波長側にシフトしていることか

ら，より重い元素をプラズマ源として用いるこ

とで，光源の短波長化できることが窺える．事

実，EUV光源開発で精力的に研究されていた

50Snおよび 54Xeプラズマの重畳UTA放射ピー
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図 2: Cowanコードを用いて計算された 49In–92U

の 4ℓ–4ℓ′ 遷移放射スペクトル [11]．

ク波長はそれぞれ 13.5 nmおよび 11 nm付近

であった [5, 13]．EUV光源開発で利用されて

いる 4d–4f 遷移および 4p–4d遷移に着目してみ

ると，波長 6.x nmの BEUV光源には 64Gdや

65Tbが，軟 X線顕微鏡用光源では炭素の窓に

78Ptや 79Au，水の窓の 4 nm付近では 82Pbや

83Bi，3 nm付近では 92Uが適していると考えら

れる．汎用性の高い実験室規模の軟X線光源を

重元素UTAプラズマ放射で実現するとなると，

短波長化の極限としては非放射性元素で最も重

Copyright c⃝ 2016 The Atomic Collision Society of Japan, All rights reserved.

7



0

1
83Bi

0

1
82Pb

0

1
79Au

0

1
78Pt

0

1
75Re

0

1

In
te

n
s
it
y
 (

a
rb

. 
u
n
it
s
)

74W

0

1
73Ta

0

1
68Er

0

1
65Tb

0

1
64Gd

0

1
60Nd

Wavelength (nm)

1 1098765432

図 3: レーザー生成重元素プラズマからの発光ス
ペクトル．赤線と青線はそれぞれパルス幅
150 psおよび 10 nsのNd:YAGレーザーに
よるもので，矢印は前者の UTAピーク波
長の位置を示している．(Reproduced with

permission from [14]. Copyright 2014, AIP

Publishing LLC.)

い 83Biになるであろう．実験によるレーザー生

成重元素プラズマからの発光スペクトルの原子

番号依存性を図 3に示す [14]．高出力高効率化

の最適なレーザー強度は各元素で異なるが，こ

れらは Z = 60–83の幾つかの元素について，パ

ルス幅 150 psと 10 nsの Nd:YAGレーザーを

各々一定の強度 (I150ps = 2.1× 1014 W/cm2およ

び I10ns = 5.7× 1012 W/cm2)で照射して生成さ

れたプラズマからの発光である．理論計算で予

測されていたように原子番号が増加するにつれ

発光波長は短波長化し，両レーザーの依存性に

ついては，定性的には 4ℓ–4ℓ′遷移の UTAピー

ク波長はほぼ同じだが，より短波長側に現れる

4ℓ-5ℓ′遷移によるUTA放射スペクトル構造に違
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図 4: LHDによる希薄プラズマから観測された発
光スペクトル．矢印は UTAピーク波長の
位置を示している．(Reproduced with per-

mission from [14]. Copyright 2014, AIP

Publishing LLC.)

いが現れた．この原因については 4.1節で言及

する．一方，光学的に厚いレーザー生成プラズ

マと比較するために，核融合科学研究所のLarge

Helical Device (LHD)[15]を用いて測定された

光学的に薄い放電生成プラズマによる UTA放

射スペクトルの原子番号依存性を図 4に示す．

ピーク波長は原子番号に対してレーザー生成プ

ラズマと同様の振る舞いをしており，4ℓ–4ℓ′遷

移の UTA放射ピーク波長については光学的厚

みの影響が小さいようだ．

「遷移波長の原子番号依存性」を考える際に，参

考になるのがモーズリーの法則である [16]．特

性X線の波長の逆数の平方根が，元素の原子核

の電荷，すなわち原子番号の一次関数になるとい

う法則で，特性X線のKα線の波長が重元素ほど

短いことを意味する．Kα線以外の系列でも特性

X線と原子番号の間には同様の関係がある．図5

に4ℓ–4ℓ′遷移のUTAピーク波長の原子番号依存

性について，レーザー生成プラズマ，LHDプラズ

マおよび原子コードGRASP (General Purpose

Relativistic Atomic Code)[17] による結果を示

す．レーザー生成プラズマは生成から消滅の時

間積分スペクトルであるのに対し，LHDは時間

的に定常状態にあると考えられるプラズマから
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曲線である．(Reproduced with permission

from [14]. Copyright 2014, AIP Publishing

LLC.)

の発光スペクトルなので各々寄与する多価イオ

ンの価数分布も異なるはずだが，UTAピーク波

長はほぼ同じ波長となった．また，GRASP計

算とは若干のずれがでているものの，いずれも

ほぼ 1つの曲線に乗っている．パルス幅 150 ps

のレーザー生成プラズマについての近似曲線は，

次式で表すことができる [14]．

λUTA =
a

R∞
(Z − s)−b (1)

ここで係数は a ≈ 22 ± 12, b ≈ 1.5, s ≈ 23で，

R∞はリュードベリ定数である．sは有効核遮蔽

定数であり，4d電子に関するスレーター則 [18]

によると s = 36–39.2 の範囲をとり本実験値と

ずれているが，UTAのピーク波長は主となる多

価イオンの価数によっても少しずれるため，式

中の各係数は修正される余地が残されている．

この (1)式は a = 4/3, b = 2, s = 1のときモー

ズリーの法則となることから，疑似モーズリー

の法則 (Quasi-Moseley’s law)と呼ばれている．

経験則である疑似モーズリーの法則により，波

長 3.9–13.5 nmの範囲においてどの元素がどの

波長の UTA光源に適しているかを判断するこ

とができるようになった．

4. UTAのレーザー強度およびレーザー
波長依存性
前節ではプラズマに用いる元素を変えること

で UTA放射ピーク波長を選択できることが示

されたが，本節では UTAのレーザー強度およ

びレーザー波長依存性について 64Gdを例に挙

げて説明する．EUVリソグラフィ光源開発が

波長 13.5 nmで反射率極大値をとるMo/Si多層

膜鏡に合わせているのと同様に，BEUVリソグ

ラフィでは炭化ホウ素系の多層膜鏡のピーク反

射率が 6.x nmにあるためにそれに合わせた光

源開発が進められており，Gdプラズマはその

光源候補である．波長が “x”と未定にされてい

るのは，多層膜鏡が幾つか提案されていること

や，多層膜鏡の層厚の制御によりピーク波長が

ずれるなど，多層膜鏡もまだ最適化されていな

いからである [19, 20]．したがって，現段階では

光源開発側と多層膜鏡側とで歩み寄りが可能な

状況にあるが，BEUV光源開発は EUV光源が

実現してから着手すべきという動きもあり，こ

こ数年はBEUV光源とその周辺技術に関する研

究はペースダウンを余儀なくされている．しか

しながら，NISTのデータベースを見て分かる

ように 54Xeより重い元素についての多価イオン

の原子データはその多くが不足しているのが現

状であり [21]，軟X線～EUV領域の光源応用に

必要な重元素多価イオンと UTAのデータベー

スを構築することは重要である．また，EUV光

源開発で培った光源技術の知見が，プラズマ構

成粒子が多価 Snイオンから多価Gdイオンに変

わることでどのように異なるか，あるいは同じ

ようになるのかを比較することも興味深いこと

である．多価 SnイオンプラズマEUV光源の知

見を生かすと，UTA放射を高出力・高効率化す

るためには電子密度が 1019 cm−3程度の低密度

で，電子温度が 100 eV程度のプラズマであれば

よいことが予測される．自己吸収を抑えるため

に低密度，すなわち光学的厚さが薄いことが求

められるが，実際に光学的厚さが測定されてい
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るわけではないので，これは今後の課題である．

波長 6.x nmのプラズマ光源となるためには，多

価Gdイオンでは 18価程度が必要であり，衝突

輻射 (Collisional Radiative: CR)モデルによれ

ばその最適電子温度は約 100 eVであった．一

方，レーザー生成プラズマにおける電子温度は

照射レーザー強度に依存するので，レーザー強

度が異なれば価数分布の違いにより UTA構造

が変化すると考えられる．

4.1 UTAのレーザー強度依存性

パルス幅 150 psの Nd:YAGレーザーを用い

たレーザー生成 Gdプラズマからの UTA発光

スペクトルのレーザー強度依存性を図 6に示す．

UTA構造に劇的な変化はないものの，UTAピー

ク波長のレーザー強度依存性を見てみると，強

度が増加するにつれてピーク波長が長波長側へ

シフトしていることが分かる．これはレーザー

強度が増加したことでプラズマの電子温度が高

くなり，プラズマ中の多価イオンの価数分布が

より高価数側へとシフトしたことに起因してい

ると考えられるが，レーザー生成プラズマの発
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図 6: Nd:YAGレーザー生成多価 Gdイオンプラ
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強度依存性．レーザー強度はそれぞれ (a)

6.6×1012, (b) 9.7×1011 W/cm2．(c) UTA

ピーク波長のレーザー強度依存性．点線
は近似直線に対応している．(Reproduced

with permission from [25]. Copyright 2014,

AIP Publishing LLC.)

光スペクトルはプラズマ生成から消滅までの時

間積分スペクトルなので，中性Gdから最高電離

価数まで全てのGdイオンからの発光を観測し

ているものであり，これ以上の実験的な解析は

行うことができない．そこで，同等価数の多価

Gdイオンを生成することができ，価数制御され

たプラズマからの発光スペクトル測定が可能な

電子ビームイオントラップ (Electron Beam Ion

Trap: EBIT)[22, 23]を用いて，レーザー生成Gd

プラズマのUTAを評価した．EBITは電子衝突

による逐次電離により多価イオンを生成し，電

子ビームエネルギーを制御することによってプ

ラズマ中のイオンの最高電離価数をコントロー

ルすることが可能な多価イオン源である．各価

数の電離エネルギーをまたぐように電子ビーム

エネルギーを変化させて発光スペクトル測定を

行うことで，新たに生成可能となった価数の発

光ラインを観測し価数同定することができる．

図 7に EBITを用いた多価Gdイオンからの発

光スペクトル測定結果とFlexible Atomic Code

(FAC)[24]による各最高価数イオンの 4ℓ-4ℓ′ 遷

移強度の比較を示す．FACによる 4d–4f遷移の

計算は波長がおよそ 0.2–0.3 nmずれてしまうの

で絶対値の議論はできないが，波長 6.8 nm領
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図 7: (a)価数制御 EBITプラズマからの多価Gd
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は電子ビームエネルギー，qmax は Ee で生
成できるイオンの最高価数，g は統計的重
み，Aは自然放出係数である．(Reproduced

with permission from [25]. Copyright 2014,

AIP Publishing LLC.)
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域のUTA放射にはGd18+が寄与していること

に加えて，高価数になるほど UTAピーク波長

が長波長側にシフトしていくことが実証され．

レーザー生成 Gdプラズマにおける UTAピー

ク波長のレーザー強度依存性の解釈が裏付けら

れた [25]．一般的に多価イオンの同系列の遷移

は価数が高くなるにつれ短波長化するが，4d–4f

遷移では前述の [Ar]3d104s24p64dN−14f1状態と

[Ar]3d104s24p54dN+14f0 状態の強い配置混合に

より，Gdでは高価数になるほど 4dと 4f のエ

ネルギー差が小さくなり，UTAピークを形成す

る該当遷移波長は長波長化する．

4.2 UTAのレーザー波長依存性

波長 13.5 nmのEUV光源では Snプラズマの

オパシティ (プラズマの不透明性)が大きいため，

イオン密度を低下させて光学的に薄いプラズマ

を生成する必要がある．電子密度が 1019 cm−3

程度で電子温度が約 30 eVのプラズマを生成し

て高効率の EUV 光源を実現させるためには，

レーザー波長 10.6 µm の炭酸ガスレーザー生

成プラズマ方式が最終的な解と理解されている

[7]．他の重元素プラズマ光源でも同様に高効率

化のためには光学的に薄いプラズマの生成が必

要があると考えられ，臨界密度が 1019 cm−3程

度になる炭酸ガスレーザーが適していると予測

される．そこで，Gdプラズマによる波長 6.x nm

放射について，炭酸ガスレーザー生成プラズマ

実験を行った (図 8)．最適実験条件として波長

13.5 nmのSnプラズマEUV光源と異なる点は，

波長 6.x nmのGdプラズマ BEUV光源では最

適電子温度が約 100 eVなので，炭酸ガスレー

ザー強度として 2× 1011 W/cm2程度とEUV光

源に求められるレーザー強度よりも一桁大きく

なることである [26]．UTA構造は波長 6.76 nm

に鋭いピークを有しており，幅の大きい UTA

ピークが観測された Nd:YAG レーザーを用い

た場合 (図 6(a)(b))に比べてスペクトル純度が

大幅に改善でき，エネルギー変換効率も増加し

た [27]．中心波長 6.x nm，帯域幅 0.6%，立体角

2π srとしたときの Nd:YAGレーザー生成プラ
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図 8: 炭酸ガスレーザー生成 Gdプラズマからの
UTA 発光スペクトル．レーザー強度はそ
れぞれ (a) 5.5 × 1010，(b) 8 × 1010，(c)

9.8× 1010，(d) 1.3× 1011 W/cm2[27]．

ズマでの変換効率は約 0.4%なのに対し，炭酸ガ

スレーザー生成プラズマでは約 0.7%であった．

炭酸ガスレーザーはNd:YAGレーザーよりも臨

界密度が低く光学的に薄いプラズマを生成する

ことができるため，プラズマの高密度領域から

の共鳴線のサテライト線が抑制され，特徴的な

スペクトルになったと考えられる．実際にLHD

によって希薄なプラズマを生成した場合でも，光

学的に薄いため，Nd:YAGレーザー生成プラズ

マよりも帯域幅の狭い発光スペクトルが観測さ

れている [28]．実験に用いた炭酸ガスレーザー

の強度は最大で 1.3× 1011 W/cm2であり，最適

レーザー強度に達していないことから，更なる

高効率化も期待できる．

以上の結果は，重元素多価イオンプラズマに

よる UTA構造を光学的厚さにより制御するこ

とができ，エネルギー変換効率を増加させるこ

とが可能であることを示している．中赤外レー

ザーやピコ秒程度の短パルスレーザーを用いて

光学的に薄いプラズマを生成することによって，

高効率光源を実現できることになる．最近では，

一実験室では生成が難しい一次元 (球対称)プラ

ズマを生成することによって，膨張損失を低減す

ることで高効率化できることも報告されている

[29]．また，波長 6.7 nm放射の空間分布も評価

されており，炭酸ガスレーザー生成プラズマの
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臨界密度 (1019 cm−3)程度で最大になることも

明らかになった [30]．これは炭酸ガスレーザー

がレーザー生成プラズマ光源の駆動レーザーと

して適していることを示している．

5. 重元素による軟X線顕微鏡用光源
最後に，擬似モーズリーの法則に基づいた重

元素プラズマ光源が，どのような波長でどのよ

うな分野で応用される可能性があるかの実例と

して，軟X線顕微鏡用の光源開発について紹介

する．酸素と炭素のK吸収端間の波長領域 2.3–

4.4 nmは「水の窓」と呼ばれており，この波長

帯の光はほとんど水に吸収されず透過し，生体

を構成する炭素に強く吸収される性質を持って

いる [31]．この波長領域の軟X線を使うと，水

分中で生きた細胞の内部構造をナノメートルレ

ベルの分解能で観察することができるようにな

ることから，軟X線顕微鏡を目指した研究が進

められている．生命科学における DNAやタン

パク質の生命活動の発現がナノスケールである

ことからも，水の窓軟X線顕微鏡は非常に魅力

的なテーマであり，炭素のK吸収端より長波長

側の「炭素の窓」と呼ばれている領域での観察

も検討されている [32]．水の窓軟X線を用いた

生体細胞のシングルショット撮影は小型の実験

室規模では未だに実現できておらず，現在は 1

パルスあたりのエネルギーが小さいために多重

ショットによる試料撮影で，所要時間も約 1分

程度となるため試料を氷結固定化するなどの工

夫を施さなければならない．水の窓軟X線顕微

鏡用光源には，単一ショットでフラッシュ撮影

できる明るさと照射時間を短くすることが求め

られている．著者らは本稿で取り上げている重

元素多価イオンプラズマによる UTA光源が実

験室規模の光源になり得ると考えており，光源

開発に留まらず，図 9に示すように軟X線顕微

鏡と重元素レーザー生成プラズマ光源の接続試

験を行っている．この進展についてはまだ実験

的な検証を行っている段階なので別の機会に譲

るとして，ここでは水の窓軟X線顕微鏡のUTA

図 9: 宇都宮大学で開発中の水の窓軟X線顕微鏡
の外観．
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図 10: レーザー生成 Biプラズマからの (a) UTA

発光スペクトルと (b) 4ℓ-4ℓ′ 遷移および
4ℓ–5ℓ′ 遷移の各 UTAピーク波長 (光子エ
ネルギー)のレーザー強度依存性．(Repro-

duced with permission from [33]. Copy-

right 2012, AIP Publishing LLC.)

光源候補の課題と放射特性について触れるに留

めることにする．

水の窓における重元素レーザー生成プラズマ

光源の元素としては擬似モーズリーの法則から

82Pbや 83Biが適していると考えられるが，これ

までの光源高効率化の実験結果を踏まえると，

更に高強度の炭酸ガスレーザーが必要になる．

これについては筆者らが独自にレーザーの開発

を進めているが，まだ公表できる状況にない．

炭酸ガスレーザーを用いた本実験はまだできな

いが，先行して光源と軟X線顕微鏡の接続試験

を行うため，Nd:YAGレーザー生成 Biプラズ

マのUTA放射特性について調査した．図 10(a)

にBiプラズマからの発光スペクトルのレーザー
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強度依存性を示す．4ℓ-4ℓ′ 遷移に対応する波長

4 nm付近の発光はレーザー強度の増加ととも

に発光強度が増加するが，波長および帯域幅は

ほとんど変化しない．一方，4ℓ-5ℓ′遷移に対応す

る 2.0–2.5 nm付近の発光はレーザー強度の増加

とともに短波長側へ偏移し，発光強度も増加し

た．これらはレーザー強度が増加することでプ

ラズマ内のイオン価数分布がより高価数側とな

り，前者は前述の通りほぼ同波長で発光するの

に対し，後者はより短波長で発光する寄与が大き

くなることによるものである [14]．図 10(b)に

は 4ℓ-4ℓ′遷移および 4ℓ-5ℓ′遷移それぞれのUTA

ピーク波長についてのレーザー強度依存性が示

されている．図から分かるように，ピーク波長

がほとんど変わらない 4 nm付近の 4ℓ-4ℓ′遷移

UTA放射を用いれば，より高い変換効率が望

め，更には高出力光源として光学系を設計・製

作しやすいことを意味している [33]．

6. おわりに
レーザー生成重元素多価イオンプラズマによ

る UTA光源の有効性について，幾つかの実験

を紹介した．UTA放射はある特定の波長域に

おける共鳴線の集合体であるが故に高出力にな

り，プラズマの状態をコントロールすることで

高効率化を図ることができる．また，疑似モー

ズリーの法則から重元素多価イオンプラズマが

様々な波長において光源となり得る可能性を，

具体例として BEUVリソグラフィ光源や水の

窓軟 X 線顕微鏡用光源への適用をあげて述べ

た．これまで 4ℓ-4ℓ′ 遷移 UTA放射が光源とし

て利用できるとして紹介したが，最近は原子番

号 Z = 30–40付近の元素による多価イオンプラ

ズマも，3ℓ–4ℓ′ 遷移 UTA放射を用いた光源と

しての可能性があると指摘されている [34, 35]．

重元素多価イオンプラズマの光源としての汎用

性の高さがうかがえるが，重元素多価イオンの

原子データベースは過去に重点的な研究対象に

なった元素を除き，不足しているのが現状であ

る [21]．実験による直接測定のみならず，重元

素に対してもよく実験値を再現する原子モデル

の構築や，シミュレーションによる輻射流体数

値解析も進めていく必要がある．また，今後更

にエネルギー変換効率を向上させるためには，

プラズマの加熱効率を向上させつつ光学的に薄

いプラズマをいかに生成するかが重要である．

著者らの現在の研究は，水の窓軟X線顕微鏡

装置にかかる駆動するレーザー装置，UTA光源，

顕微鏡に至る一連の装置を手作りし，小型装置

で細胞観察に至るまで到達したいということに

尽きる．今後は，光源から放射された軟X線を

トロイダル鏡や多層膜鏡の捕集鏡で集光して生

物サンプルに照射することになるので，鏡の反

射率と帯域幅が問題になるであろう．また，こ

れまでの光源開発では特定波長帯への変換効率

や輝度に着目しており，生物サンプルの透過・

吸収率特性を考慮した研究は少ないのが現状で

ある．大型研究施設で行われている生物サンプ

ルの撮影実験ではこれらの波長依存性について

報告がされ始めており，対象サンプルによって

最適な波長帯はどこかなど，これから小型軟X

線顕微鏡でフラッシュ撮影を実現させるために，

そしてより高感度化するためには，光源のみな

らず生物サンプルについて多くの知見を集めた

データベースの構築が必要になると思われる．

小型軟X線顕微鏡でのフラッシュ撮影が実現す

れば，その実験の行いやすさから生命科学分野

において大きなブレイクスルーをもたらすこと

になるであろう．本誌の読者で軟X線生体顕微

鏡に興味を持たれた方，多価イオンの原子デー

タ測定やモデリングを専門とされている方，ま

た，UTA光源自体に興味を持たれた方は是非気

軽にお声掛けいただき，原子衝突という基礎物

理分野から応用分野への大きな貢献話に花を咲

かせたい．

最後に，本稿で取り上げた実験結果は，研究

室の学生や多くの共同研究者の協力により得ら

れてきたものです．特に，東北大学多元物質科

学研究所の江島丈雄氏の援助のもと，軟X線顕

微鏡の研究を進められています．また，科学研

究費補助金，キヤノン財団，東電記念財団の助
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成を受けて行われました．また，本研究の一部

は，核融合科学研究所共同研究，宇都宮大学特

別経費「バイオイメージング技術の総合的推進

事業」，個性化プロジェクト，オプティクス教

育研究センター公募研究，ギガフォトン (株)の

助成も受けて行われたものです．この場を借り

て，皆様に感謝申し上げます．
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基底状態の反水素原子の超微細構造周波数測定実験に向けた，反水素原子ビームの開発が進んでい

る．ASACUSA における反水素原子ビームの生成原理，2012 年に成功した反水素ビーム生成実験

を中心に解説する．

1. 研究の目的
反水素原子とは，陽子の反粒子の反陽子１個

と，電子の反粒子の陽電子１個で構成される水

素原子に対する反物質 (反原子)である．反水素

原子を研究する理由の一つに CPT対称性の検

証がある．素粒子物理学における標準模型であ

る局所的場の量子論では，CPT対称性が保存さ

れることが知られている．この枠組みでは，物

質と反物質は完全に対称であり，例えば反水素

原子の分光学的性質は水素原子のものと全く同

一となる．一方で，超弦理論や超重力理論など

の他の理論では CPT対称性は必ずしも成り立

つ必要がないと考えられており，さらにニュー

トリノ振動の発見によって，標準模型に修正が

必要なことも明らかになっている．最近，反水

素原子の 1S-2Sの遷移周波数や超微細構造周波

数は CPT対称性の破れや Lorentz不変性の破

れに敏感である可能性が理論的に指摘されてお

り [1, 2]，反水素を用いた研究は注目を集めて

いる．

最初の反水素原子の合成は，1995年，スイス

にある CERN研究所の低速反陽子施設 LEAR

(Low Energy Antiproton Ring)において確認さ

れた．1.9 GeV/cの反陽子をXe標的に照射し，

対生成で発生した陽電子を捕獲した反陽子，つ

まり反水素原子が 11個確認されている [3]．こ

れらの反水素原子は高速で運動しているため，上

記のような反水素原子の基礎物理実験には適し

ていない．これを可能にする低温 (低運動エネル

ギー)の反水素原子の大量生成は2002年，同じく

CERN研究所において達成された [4, 5]．現在，

CERN研究所の反陽子減速器 AD (Antiproton

Decelerator)では，複数の国際研究グループが反

水素原子を用いたCPT対称性の検証実験 [6, 7,

8]や，反水素原子の重力加速度測定実験 [9, 10]

に向けて進んでいる．

私が所属するASACUSA国際共同実験グルー

プは，基底状態の反水素原子ビームを用いて反

水素原子のマイクロ波分光をすることで超微細

構造周波数を高精度測定し，水素原子の値と詳

細に比較することで，CPT対称性の検証実験

をすることを目的として進めている．図１は反

水素原子分光実験の概略図である．装置はカス

プトラップ，マイクロ波共振器，六極磁石と反

水素ビーム検出器で構成される．カスプトラッ

プはカスプ磁石 (超伝導アンチヘルムホルツコ

イル) と多重リング電極 (Multiring electrodes

: MRE) で構成された反水素合成装置である

(4.2 節参照)．

反水素原子はカスプトラップ内で反陽子と陽

電子を混合することで合成される．その後，反水

素原子はカスプ磁場を受けながら，ビームとして
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マイクロ波
共振器 六極磁石

カスプ磁石（超伝導アンチヘルムホルツコイル）

LFS状態 HFS 状態

カスプトラップ

多重リング電極
（MRE）

基底状態偏極反水素原子ビーム

反水素ビーム
検出器

反水素原子

電流の方向

カスプ磁場の磁力線

図 1: マイクロ波分光実験の概念図

引き出される．反水素原子は磁場に対する磁気

モーメントの向きに従って Low Field Seeking

(LFS) 状態と High Field Seeking (HFS) 状態

に分類される (次節参照)．このとき反水素原子

のビームとして収束される成分は LFS 状態に

偏極することが軌道計算から分かっている [11]．

LFS 偏極ビームはマイクロ波共振器を通り，六

極磁石で収束され，反水素ビーム検出器で検出

される．ここで，共振器のマイクロ波周波数が

超微細構造周波数に一致するとき，LFS反水素

原子はスピン反転によってHFS状態に遷移し，

六極磁石で発散させられ，検出器には到達しな

い．よって反水素原子の到達数を周波数の関数

として測定することで，超微細構造周波数を高

精度で決定することができる．ASACUSAでは

10−7 の精度で超微細構造を決定することを目指

している [12, 13]．また，この方式では実験結

果のみで CPT 対称性の検証，つまり反水素原

子と水素原子の詳細な比較が可能であり，理論

に依存しないのも利点である．

この実験で特に重要な開発項目は，反水素原子

ビームの生成である．以下の節では，ASACUSA

における偏極反水素原子ビームの生成原理，予

想される特性，ビーム生成実験の結果，最近の

装置開発について述べる．

2. 偏極反水素原子ビームの生成原理
カスプトラップを構成するカスプ磁石が生成

する磁場 B はカスプ磁場と呼ばれている．両

コイル間の中心では，磁場が互いに打ち消しあ

い，B = 0となる．中心付近の磁場は，中心か

らの距離に比例して磁場強度が強くなるような

勾配を持ち，四重極磁場として知られている．

図 2 は基底状態の反水素原子のエネルギー準

位の磁場依存性を表している．分光実験では，

B = 0 での 2つの準位 (F = 0 と F = 1) の超微

細構造周波数 (約 1.4 GHz)の測定を行う．磁場

中では縮退が解け，4つの準位に分裂する．

B [T]

 
周
波
数

 [
G

H
z]

LFS

HFS

e+ p

2.0

1.5

1.0

0.5

0.0

-0.5

-1.0

-1.5

-2.0
0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10

(F,m)=(1,-1)

(F,m)=(1,0)

(F,m)=(1,1)

(F,m)=(0,0)

図 2: 1S反水素原子のエネルギー準位の磁場依
存性
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反水素原子は電気的に中性であるが，磁気モー

メント µ を持つため，磁場勾配があると力 F

を受ける．力はエネルギーの勾配の逆符号で表

されるため，図 2 の中で，磁場の増加に対しエ

ネルギー (周波数 × プランク定数)が上昇する

反水素原子は磁場の弱い方向に力を受け，Low

Field Seeking (LFS)状態にあると呼ばれてい

る．逆に下降する成分は磁場の強い方向に力を

受けるためHigh Field Seeking (HFS)状態にあ

る．式から考えると，磁場との相互作用エネル

ギー ϕ = −µ ·B から，反水素原子が磁場から受
ける力は，F = −∇ϕ = ∇(µ ·B) と表される．µ

の B 方向成分 µ を，図 2中のエネルギーの B

による微分と考えると (つまりグラフの傾き)，

µ はカスプ磁場のような非一様磁場中では一定

とは限らない．しかし基底状態の場合，強磁場

中 (カスプ磁石の軸上最大磁場は 2.7 T)では一

定と考えてよいので，F = µ∇|B|となる．µ0を

ボーア磁子とすると，µ = −µ0 の場合 (µ と B

が反平行)は LFS，µ = µ0 の場合 (µ と B が平

行)はHFSである．

反水素原子が上記のような力を受けて運動を

する場合の軌道計算結果を図 3に示す．(a)は

軸上のカスプ磁場を表している．(b)と (c)はそ

れぞれ LFS と HFS 状態にある基底状態反水素

原子の軌道である．初期運動エネルギーは 10 K

の単色エネルギーで -0.14 m の位置 (図中の白

点，反水素原子合成場所を想定)より等方出射し

ている．ここで運動エネルギーは温度 Kを単位

としており，運動エネルギーを Boltzmann定数

(a)

(b)

3.0

B
z
 [

T
]

0

磁場中心からの位置 [m]
0 0.5-0.5

-3.0

初期位置

1.0 1.5

(c)
共振器

10 cm

10 cm

図 3: (a) 軸上カスプ磁場，(b) LFS 反水素原子
の軌道計算結果，(c) HFS 反水素原子の軌
道計算結果 [14].

で割ったものとして定義した．LFS と HFS の

軌道の様子を見ると，1.5 m の位置にある共振

器入口 (直径 100 mm)に到達する反水素原子は

LFS 状態のものが明らかに多い．従って，カス

プ磁場は LFS 原子のみを自動的に選別し，偏

極ビームを生成することが分かる．

3. 反水素ビームの予想される性質

3.1 高励起反水素原子の非一様静磁場中での自

動冷却

冷たい反水素原子合成の主要な物理過程とし

て，

p̄+ e+ → H̄ + hν (1)

p̄+ e+ + e+ → H̄ + e+ (2)

が知られている．式 (1)は放射性再結合である．

反応率は陽電子の密度 ρ と温度 T に対して

ρT−1/2に比例する．一方，式 (2)は三体再結合

過程である．2個の陽電子のうちの 1個がエネ

ルギーを持ち去り，もう 1個の陽電子が反陽子

に束縛される．実験での反陽子の密度は低いた

め，2個の反陽子と 1個の陽電子による三対再結

合過程は考えなくても良い．式 (2)の反応率は

ρ2T−9/2に比例し [15]，放射性再結合に比べて，

密度と温度に強く依存する．この過程は AD で

行われている低温の陽電子プラズマと反陽子の

混合による反水素原子合成の際の主要な過程に

なっていると考えられている．

三体再結合過程では，生成した反水素原子の

多くが高励起状態にあると考えられる．磁場中

での高励起反水素原子の力学的エネルギーEは

次のように表される．

E = K +mµ0B (3)

ここで，Kは運動エネルギー，m は磁気量子数

である．もし脱励起により磁気量子数が１下が

るならば，Eは，

E = K + (m− 1)µ0B (4)

となる．つまり，Eが µ0Bだけ減少することに

なる．光子放出による反跳が十分小さいと考え

られるエネルギー領域であれば，反水素原子が

冷却されたことになる [16]．この理論を用いて，
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4 T のカスプ型の磁気トラップ中に捕獲された

高励起反水素原子が，どのように脱励起しなが

ら冷却されていくかを計算すると，初期条件が

主量子数 n = 44，磁気量子数 m = 43，15 K

のMaxwell 速度分布の反水素原子が，脱励起後

の基底状態では 0.4 K まで冷却されることが分

かった．

これを反水素原子ビームに適用すると，高励

起状態にある反水素原子が脱励起を伴って，冷

却しながら流れ出てくることが結論された [17]．

3.2 カスプ磁場の磁気光学的性質

カスプ磁場強度 |B|は，
|B| ∝

√
r2 + 4z2 (5)

の位置依存性がある．ここで，z と rはそれぞ

れ磁場中心 B = 0 からの軸方向位置，径方向位

置を表し，|B|は磁場中心からの距離に比例す
る．反水素の軌道の収束力は径方向に働く力で

あるため，径方向の勾配を取ってみると，

∂|B|
∂r

∝ r√
r2 + 4z2

(6)

となる．z = 0 のとき，∂|B|/∂r は定数である
が，z > r であるならば，∂|B|/∂r ∝ r，つまり r

に対し線形となる．この場合，径方向の運動が

単振動となることを意味するので，等時性を考

えると，軸上のある一点から出射した様々な速

度を持つ反水素原子は同じ時間経過後に軸上に

戻る．もし各反水素原子の z 方向の速度が同じ

ならば，軸上の一点に収束し，磁気レンズとして

機能することになる．この性質は原子ビームの

レンズとして使われる六極磁石と同じである．
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図 4: (a)カスプ磁場の径方向の勾配 ∂|B|/∂rと
(b)その拡大図 [14]

磁場の形状をより詳細に調べるため ∂|B|/∂r
をカスプ磁石の内側全体にわたってプロットし

たものが，図 4(a)である．図 4(b)は (a)の拡

大図である．z = 0 を除くと ∂|B|/∂r は r に

対して概ね線型である．カスプ磁場は反水素原

子ビームの優れた収束作用を持つことが予想さ

れる．

このことを調べるため，図 3の軌道を含めた

様々な条件の軌道に対し，カスプ磁場を光学レ

ンズとしてみなしてレンズ公式 ( 1a + 1
b = 1

f )を

適用すると，ASACUSA のカスプ磁場が持つ焦

点距離 l は，反水素原子の運動エネルギー K，

軸上の最大磁場強度 B をパラメータとして，近

似的に次式のように表すことができる [14]．

l[m] = ±0.085
K[K]± 1.1B[T]

B[T]
(7)

ここで式中の上の符号は LFS の焦点距離を表

し，下の符号は HFS の焦点距離を表す．ここ

でレンズ位置は磁場中心より下流 0.05 m とし

ている．

この式を用いると，カスプトラップからの反

水素原子ビームの性質を数値計算せずとも容易

に知ることができる．一例として，LFS 反水素

原子ビーム強度が軸上のどの場所で反水素原子

を合成すれば増えるかを調べた．図 5 はその

結果を表している．(a)は軸上の軸上カスプ磁

場を表す．(b)は反水素原子がマイクロ波共振

器に到達する割合 fLFS の合成位置依存性であ

-2

0

2

B
z
 [

T
]

10
 -4

10
 -3

10
 -2

fL
F

S

 

5K
10K

30K

100K

(b)

-0.1 0-0.2-0.3 0.20.1 0.3

磁場中心からの位置 z（反水素合成の位置） [m]

(a)

立体角の割合

図 5: (a)軸上磁場，(b)反水素ビーム強度の合成
位置依存性のシミュレーション結果 [14]
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る．異なる記号は基底状態反水素原子の温度依

存性の数値計算結果を表す．紫の点線は合成位

置から見たマイクロ波共振器入口 (図 3参照)の

立体角の割合である．反水素原子の温度が高く

なるか，反水素合成の位置が正 (マイクロ波共

振器に近づく方向)の場合，計算値は紫の点線

に近づいており，カスプ磁場の収束効果が弱く

なることがわかる．一方，合成位置が負 (マイ

クロ波共振器から離れる方向)の場合，5 K や

10 K ではビーム強度が増加していくのが確認

できる．これは磁場からの収束力を長く受ける

ことができるためである．これらの結果は，反

水素原子合成をカスプ磁場中心よりも上流側の

磁場の強い領域で行なえば良いことを示してい

る [14]．図 5 の各線は，各記号に対応した条件

で焦点距離の式 (7)とレンズ公式を用いて収束

点を求め，そこから幾何学的に計算した結果で

あり，数値計算の結果と非常に良く合っている．

焦点距離の式からは，カスプトラップから放出

されるビーム強度の各種パラメータ依存性，つ

まり合成位置や運動エネルギー，磁場強度の依

存性，またカスプ磁場から引き出された後の運

動方向などの情報を取り出すことができる．さ

らに，焦点距離の式は反水素原子が磁場から受

け取る径方向の運動量輸送 (5節参照)から概算

することも可能で，式 (7)と概ね良く一致する

ことも明らかになった．このことは，カスプ磁

場のビーム収束能力が，運動量輸送から評価で

きることを意味しており，後述のダブルカスプ

磁石の設計に良く活かされた．

4. 反水素原子ビーム生成実験

4.1 実験装置

ASACUSA の反水素原子ビーム生成の装置

概観を図 6 に示す．反陽子を蓄積，冷却する

MUSASHIトラップ，22Na線源からの陽電子を

捕獲する陽電子蓄積装置，カスプトラップ，六

極磁石，反水素ビーム検出器が配置されている．

また，カスプトラップの両脇にプラスチックシ

ンチレータを使用したパイ中間子飛跡検出器が

MUSASHIトラップ(反陽子トラップ)

陽電子蓄積装置

カスプトラップ

反陽子

Na 陽電子源

超低速反陽子
輸送ライン

六極磁石

低エネルギー陽電子
輸送ライン

パイ中間子飛跡検出器

反水素ビーム
検出器

22

反陽子

陽電子

反水素

図 6: 装置全体の概観 [6]

設置されている．

反陽子は核子との対消滅によって平均約 3個

の荷電パイ中間子と平均約 2個の中性パイ中間

子に崩壊する．それらの運動量は約 200 MeV/c

と比較的大きい [18]．従って，荷電パイ中間子

はカスプトラップの構造物を容易に貫通し，パ

イ中間子飛跡検出器で測定される．中性パイ中

間子の寿命は非常に短く (8.4×10−17 s)，ただち

に２個のガンマ線に崩壊する．プラスチックシ

ンチレータはガンマ線に対し感度がないので，

パイ中間子飛跡検出器で測定されない．

4.2 反水素原子の合成

反水素原子はカスプトラップ中で高密度にし

た陽電子プラズマに，MUSASHI トラップから

の反陽子パルスビームを相対エネルギーをなる

べく小さくして直接打ち込み，混ぜ合わせるこ

とで合成している [19]．

図 7 にカスプトラップの断面図を示す．中心

に多重リング電極 (MRE)が設置され，その周

りに冷凍機によって約 6 K まで冷却されたコー

ルドボア，カスプ磁石が配置されている．また，

熱輻射によるコールドボア内部への熱流入を防

ぐため，左手 (上流)にはアパーチャー型の輻射

シールド，右手 (下流)には開閉式の輻射シール

ドが設置されており，温度上昇による真空度の

悪化を防いでいる．

図 8は (a)カスプトラップの MREの断面図，

(b)軸上のカスプ磁場 (c)MRE による軸上の静

電ポテンシャルを表す．反水素の合成方法は，
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輻射シールド
（アパーチャー

コールドボア

図 7: カスプトラップの断面図

まず陽電子蓄積装置からの 100 eV の陽電子の

バンチを，図 8(c)のカスプトラップの MRE の

静電ポテンシャル ϕ1 へ入射する．陽電子が ϕ1

のポテンシャル壁によって反射して MRE から

飛び出す前に ϕ2 のように変化させて捕獲する．

この付近の磁場は 2.7 T と非常に強く，陽電子

は (後述の反陽子も)サイクロトロン運動するた

め径方向に束縛され，MRE 内の軸上付近に局

所的に閉じ込められる．軸方向の運動は静電ポ

テンシャルによって束縛される．さらに陽電子

はサイクロトロン運動による電磁放射によって

自然に冷却され，軸上付近のポテンシャルの底

に保持される．次に再度ポテンシャルを ϕ1 に

変化させ，二発目の陽電子を入射する．このと

き，一発目の陽電子はポテンシャルの底にある

ため，ϕ1に変化させてもこぼれない．そして ϕ2

に変化させて二発目の陽電子を閉じ込める．こ

の操作を繰り返すことで，3×107 個を溜め込む．

このような荷電粒子の集合が磁場中で静電調和

ポテンシャル中にある場合，回転楕円体になる

ことが知られている．MRE の陽電子閉じ込め

領域の電極の一つは，径方向に 4分割され，そ

れぞれに π/2ずつずらした高周波 (回転高周波)

を印加することができる．この高周波を用いて

回転楕円体にトルクを与えると，回転速度が上

昇し，径が圧縮されることが知られている．こ

のようにして径方向への拡散を抑えて陽電子を

高密度に保つことができる．次に陽電子がこぼ

れないように滑らかに ϕ3 に変化させる．この

ポテンシャルは入れ子型ポテンシャル (nested

trap)と呼ばれ，陽電子を中央のポテンシャル井

戸に保持しつつ，同時に反陽子を逆向きのポテ

H

カスプトラップへの
陽電子蓄積時の静電ポテンシャル

カスプトラップへの
反陽子の導入と反水素合成時
の静電ポテンシャル

磁場中心からの位置 [mm]

[T
]

[V
]

下流上流

図 8: カスプトラップの (a)MRE，(b)軸上磁場，
(c)静電ポテンシャル [19]

ンシャル井戸で捕獲して，互いに混合させるこ

とを可能にする．次に MUSASHI トラップか

ら 3×105 個の 150 eV反陽子が MRE内に打ち

込まれる．陽電子と同様に，ϕ3 から ϕ4 に一瞬

変化させて反陽子のバンチを取り込む．反陽子

は ϕ3 の nested trap の領域を往復する．この

とき陽電子と反陽子のエネルギーは一致してい

ない，つまり，相対エネルギーが大きい状況に

ある．しかし，互いに軸上付近で運動している

ので，クーロン衝突し合い，相対エネルギーが

減少し，さらに陽電子の電磁放射のため，全体

として冷却されていく．最終的に反陽子は陽電

子を捕獲して中性の反水素原子が合成される．

これら反水素原子は中性であるので電磁力は

働かず，nested trap領域から飛び出して拡がっ

ていく．反水素原子の合成を確認するため，一

部の反水素原子が高励起状態にあることを利用

する．高励起の反水素原子は強い電場によって

イオン化し，反陽子と陽電子に分離することが

できる．そこで図 8(c)中の右手 (下流)に強い

電場を持つ静電ポテンシャル (フィールドイオ

ン化 (FI)領域)を用意する (ϕ3)．そして nested

trap から飛び出した高励起反水素原子の一部は

この領域に入り，イオン化され，後に残った反

陽子は FI ポテンシャル井戸 (FIT)に捕獲され

る．一定の時間，反陽子を溜め込んだ後，ϕ5 の
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図 9: パイ中間子飛跡検出器による反水素原子カ
ウント数 [6]

ようにポテンシャルを素早く変化させて反陽子

を排出し，カスプトラップの内壁面に衝突させ，

対消滅させる．このとき生成した荷電パイ中間

子を，パイ中間子飛跡検出器で検出する．反陽

子を溜めて短時間で排出するのは，合成中に常

に検出される nested trap に閉じ込められた反

陽子の残留ガスとの対消滅によるパイ中間子や

宇宙線等のバックグラウンドノイズに対し，反

陽子検出の S/N を高くするためである．この

操作で検出されたパイ中間子は FIT に溜め込

まれていた反陽子由来であるため，高励起状態

の反水素原子の合成を確認したことになる．

図 9 に高励起反水素原子合成数の時間依存性

を示す．これは FIT に溜まった反陽子を 5秒

毎に排出することで得られる．黒の四角は反陽

子を陽電子プラズマに入射後，そのまま nested

trapに保持し続けたときに得られた結果である．

混合から 25秒程度で合成数は最大となるが，そ

の後，反応は減少する．この原因として，パイ

中間子飛跡検出器の測定結果から nested trap

内の反陽子消滅位置分布を求めると，反陽子が

陽電子閉じ込め領域の両脇にある２つのポテン

シャル井戸に分離して，陽電子から離れてしま

うことが示唆されている．この場合，反陽子は

両脇のポテンシャル井戸で，それぞれでそのポ

テンシャルに沿った往復運動をしていることに

なる．そこで，振動の周期に合わせた RF を外

部から MRE に印加してその周期運動を励起し

て，反陽子のエネルギーを増加させ，再び陽電

子閉じ込め領域に入射，混合できるようにした

結果，反水素合成数を 3.5 倍改善させることに

成功した (図 9 の丸) [6]．

4.3 反水素ビームの生成

反水素原子の超微細構造測定のためには，反

水素原子ビームの検出は大変に重要なステップ

である．しかし，反水素原子を生成しただけで

は，それをビームとして確認することは難しい．

生成後の反水素原子の温度はまだまだ高いと予

想され，カスプ磁場による反水素ビーム強度の

増加はまだ期待できない．生成点から見た立体

角 /4πは 8× 10−5 であり，最下流の反水素ビー

ム検出器に到達すると予想される反水素原子数

は数個ほどである．これは宇宙線のバックグラ

ウンドに対して遥かに少なく，反水素ビームの

確認を極めて困難にさせる．これには，高感度

のビーム検出器が必須の開発項目であった．

このような中で，2012年の実験で ASACUSA

は世界で初めて反水素原子ビームの検出に成功

した．まず，どのように反水素原子ビームを検

出するかを述べ，反水素原子ビーム生成実験の

結果を解説する．

4.3.1 反水素ビーム検出器

反水素原子が反水素ビーム検出器に到達する

個数は，100秒につき数個である．一方，反水素

原子検出の際のバックグラウンドノイズは主に

次の三種類が挙げられる．(1)宇宙線，(2)nested

trap 領域の大量の反陽子と残留ガスとの消滅に

よる荷電パイ中間子，(3)反水素ビーム検出器に

まで到達しなかった反水素原子の対消滅による

荷電パイ中間子である．例えば (1)の場合，検

出器に毎秒１個の宇宙線が飛来すると考えると，

100秒につき 100個のバックグラウンドが予想

される．さらに (2)と (3)のバックグラウンド

が存在するので，反水素原子の個数と比較して

膨大な数となる．従って反水素原子を検出，同

定するためには，反水素原子に対する検出効率

を維持しつつ，バックグラウンドノイズを 99%

以上の確率で排除しなければならない．反水素
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原子はランダムで検出器に到達するので，タイ

ミングを取ることもできず，効果的な方策を考

える必要がある．

これらの要求を満たすように，図 10のよう

な，無機シンチレータの BGO (Bi4Ge3O12)結晶

と，その周りに５枚のプラスチックシンチレー

タを配置した検出器を開発した．直径 100 mm，

厚さ 5 mm の BGO 結晶を超高真空ダクト内に

配置した．高速荷電粒子の BGO 通過による蛍

光はビューポートを介して口径 5 inchの光電子

増倍管で検出，イベント毎に波形データが取得

される．この波形データを積分することで，荷

電粒子が BGO 結晶に付与したエネルギーを計

算することができるため，BGO結晶はカロリー

メータとして使用される．

5枚のプラスチックシンチレータは BGOが設

置された真空ダクトの周りに配置され，BGOの

中心に対して約 50%の領域を見込むようになっ

ており，高速荷電粒子を検出する．BGO 結晶

の直前には円筒電極が配置され，負電圧を印加

することで，電極を通過する高励起反水素原子

の n の最大値を選択し，且つ反陽子は検出器に

到達しないように配慮される．

バックグラウンドノイズを排除する方法は次

のように定性的に説明できる．反水素原子が

BGO 結晶に衝突した場合，反陽子の対消滅に

よって約 3個の荷電パイ中間子が発生する．そ

の一部が BGO 結晶を貫通し，斜めに進む場合

は BGO 内での通過距離も長くなり，BGO 結

円筒電極

BGO 結晶

5 inch PMT

側面プラスチック
シンチレータx2

ビューポート

反水素

前面プラスチック
シンチレータ

後面プラスチック
シンチレータ

上面プラスチック
シンチレータ

図 10: 反水素ビーム検出器

晶に大きなエネルギーを付与すると考えられる．

それに対して (2)のパイ中間子は発生位置が検

出器から遠いため，BGO結晶を垂直に貫き，付

与されるエネルギーは上記の場合よりも小さく

なる．従って，BGO カロリーメータに付与さ

れるエネルギーの閾値を，宇宙線による付与エ

ネルギーより高く設定することによって，バッ

クグラウンドを有効に抑制することが可能であ

り，且つ反水素原子の検出効率はそれほど損な

われない．陽電子由来のバックグラウンドノイ

ズは，511 keVのガンマ線が考えられるが，後

述のようにエネルギーの閾値は 40 MeVである

ので，十分無視できる．また，反陽子対消滅時

の約 3つの荷電パイ中間子を，プラスチックシ

ンチレータ 5枚のうち 2枚以上で検出すること

は容易であるが，(1)の主成分であるミュオン

や，(2)や (3)のパイ中間子が 2枚通過し，かつ

BGO を貫通する可能性は高くない．以上の 2

つの条件を適切に課すことで反水素原子とバッ

クグラウンドを有効に選別することができる．

4.3.2 反水素ビームの検出

2012 年の CERN のビームタイムで反水素原

子ビームの検出を試みた．図 11 の太線のヒス

トグラムはカスプトラップ中で反陽子と陽電子

の混合時に反水素ビーム検出器の BGO 結晶で

測定されたエネルギースペクトルを示している．

ただし，条件として BGO とプラスチックシン

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

カ
ウ

ン
ト

数
 

/ 
1

5
0

 s

10

1

10
–1

BGOに付与されたエネルギー [MeV]

反陽子と陽電子の混合 ( n < 43 )

反陽子と電子の混合 ( バックグラウンド )

図 11: 反水素原子ビーム検出器で得られたエネ
ルギースペクトル [6]
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表 1: 反陽子と陽電子混合時と，バックグラウンドの反水素ビーム検出器での測定結果 [6]

A B バックグラウンド

総計測時間 [s] 4950 2100 1550

Nt 1149 487 352

N>40 99 29 6

Profile likelihood
ratio (σ) 5.0 3.2 –

Z-value (σ) 4.8 3.0 –

1 時間当りの H̄ 25 ± 3 16 ± 2 –

チレータ２枚以上との同時測定を課している．

このスペクトル中に BGO 結晶まで到達した反

水素原子が含まれるが，同時に宇宙線や，カスプ

トラップからの荷電パイ中間子等のバックグラ

ウンドも含まれていると考えられる．次に，反

陽子と “電子”を混合した場合のエネルギースペ

クトルも測定し，図 11の青く色付けされたヒス

トグラムで示した．このスペクトル中には宇宙

線やカスプトラップからの荷電パイ中間子は含

まれるが，反水素原子は含まれない．従って，太

線と青のヒストグラムの差を取ることで，検出

器に到達した反水素原子の個数を決定すること

ができる．図 11 を見ると，BGO に付与された

エネルギーが 40 MeV 程度以上になると，バッ

クグラウンドは強く抑制されるが，反陽子と陽

電子の混合時のスペクトルは依然として残って

いる．よって，次の解析に用いるエネルギー閾

値を 40 MeV とした．

表 1に2つの実験条件 Aと Bとバックグラウ

ンド測定の結果をまとめた．Nt は BGOと 2つ

以上のプラスチックシンチレータが同時に鳴っ

たイベントの数を示し，そのうち 40 MeV 以上

のエネルギー付与のあったイベント数を N>40

で表わしている．実験条件 A では，反水素ビー

ム検出器の直前の電極に 94 V cm−1 の電場を

かけることで主量子数 n ≲ 43 の反水素原子が

BGO 結晶まで到達できるようにしている．実

験条件 B ではより強い電場 (452 V cm−1)をか

けて n ≲ 29 のものだけが届くようになってい

る．バックグラウンド測定で得られたものは右

の欄に示してある．このバックグラウンドに対

して条件 A と B で検出された数を 2種類の検

定方法で評価したものが 4段目と 5段目に示さ

れており [20, 21]，反水素原子の個数はバック

グラウンドに対し統計的に有意であることを示

している．この結果は 6 段目にあるように，1

時間あたり約 25 個の反水素原子が到達してい

ることを示している [6]．また，そのうち無視で

きない数が n ≲ 29 にあることを示唆している．

5. 最近の装置開発
反水素原子分光実験の実現にはまだ課題が

残っている．低温かつ基底状態の反水素原子

ビームの生成，ビーム強度の増強，より高効率の

ビーム検出器が挙げられる．2014年の実験に向

けていくつか新たな装置を開発した．まず，反

水素原子ビーム強度を増加させるため，新しい

超伝導磁石の開発を行った．さらに磁石ボアの

内側に 3次元トラッカー [22]を配置した．反陽

子や反水素原子の消滅位置等の詳細な情報が分

かれば，質の良い反水素原子ビーム生成につな

がる考えられる．そして，ビームの二次元情報

と，さらなる高効率の検出を求め，新しい反水

素ビーム検出器を開発した．

5.1 超伝導ダブルカスプ磁石

図 12 (a)はダブルカスプ磁石の概念図を示し

ており，2つのアンチヘルムホルツコイルを並

べた構造となっている．中央の 2コイルの電流

は同じ向きを持つ (１つのコイルとして扱われ

る)．両側のコイルの電流方向は中心のコイルに

対し逆向きとなっている．図 12 (b)で示される

ように軸上磁場が最大となる正のピークが 1箇

所，その両側に負のピークが 2箇所，そして 2
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反水素原子

２つのアンチヘルムホルツコイル

MRE
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軸上最大磁場

負のピーク

(b)(a)

マイクロ波
共振器

電流方向

磁
場
 
B

図 12: (a)ダブルカスプ磁石の概念図 (b)ダブル
カスプ磁場

箇所の B = 0 が存在する．従って，磁場勾配が

単一のアンチヘルムホルツコイルより強力にな

り，ビーム収束能力も上がる．

磁石の設計を行うため，磁石の各種パラメー

タ，コイル長，コイル間距離，コイル厚さに対し，

ビーム収束能力を評価する必要がある．3.2節

で示したように，反水素が磁石を通過する際の，

磁場から反水素原子への運動量輸送を計算した．

反水素原子は径方向の力 Fr = ∂r|B|によって収
束作用を受け，径方向の運動量輸送 ∆p =

∫
Frdt

を受け取る．もし反水素の速度がそれほど遅く

ないならば，収束能力はこの ∆p によって特徴

づけられる．もし反水素の速度が一定で，運動

がビーム軸に平行と近似出来るなら，∆p は積

分することによって，

∆p =

∫ ∞

−∞
Fr

dt

dz
dz =

∫ ∞

−∞

Fr

vz
dz, (8)

と表される．この量を，上記各種パラメータに

対し最適化することで，仕様を決定した．2014

年の実験に導入し，安定に動作している．

5.2 反水素ビーム二次元検出器

これまで反水素ビームの像を測定することは

できなかった．二次元位置情報の取得のため，

直径 90 mmのBGO結晶とマルチアノード光電

子増倍管を利用して，二次元反水素ビーム検出

器を開発した．BGO結晶表面に炭素成膜し，超

高真空中に設置，炭素膜に荷電粒子通過時の蛍

光の余分な光を吸収させ，裏面からビューポー

トを通して光を取り出し，マルチアノード光電

子増倍管で測定した．結果，荷電粒子の衝突位

置あるいは軌道の二次元位置情報を取得できる

ようになった．

6. まとめ
反水素原子ビームに関連した研究を中心に解

説を行った．詳細な計算から反水素ビームの収

束と高励起反水素原子の自動冷却が明らかに

なった．実験では，高感度の反水素ビーム検出

器を開発し，反水素原子ビームの生成に成功し

た．さらに最近の装置開発について解説した．

今後は，その開発した新たな装置を用いて，大

強度の基底状態の偏極反水素原子ビームを生成

し，反水素原子の超微細構造周波数の測定を目

指す．
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「原子衝突のキーワード」

分子の２電子励起状態
(Doubly excited states of molecules)

水素原子から多電子原子への拡張同様に, 分

子の状態も,１電子軌道関数である分子軌道に

基づいて記述される. 最も単純な分子 H2 を例

にとると, その基底状態は１電子系である H+
2

の波動関数, 1sσg, 2pσu, 2pπu, ... を用いて,

(1sσg)2(2pσu)0(2pπu)0...と記述される. 基底電

子配置から 2電子が励起した状態が２電子励起

状態である. 原子分子過程における２電子励起

状態の重要性は島村 [1]や中村ら [2]の解説に詳

しいが, 分子の場合には H2[3, 4]すら帰属の定

まらない状態が存在する [5].

２電子励起状態の一例として H2 と H+
2 のポ

テンシャルエネルギー曲線のうちの何本かを図

1に示す. ２電子励起状態は [励起イオン+電子]
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図 1: H2(実線)と H+
2 (点線)のポテンシャルエネ

ルギー曲線の一例 [3, 6], 及びそのダイナミ
クスの模式図. エネルギーの原点はH2の基
底状態. 図中の縦線はFranck-Condon領域.

の系でもあり, H+
2 の第一励起状態 (2pσu)に電

子が付与した状態を Q1 状態 (オレンジ), 第二

励起状態 (2pπu)に電子が付与した状態をQ2状

態 (赤)...のように分類される. これらの状態は

Rydberg状態であり, H+
2 の励起状態に収斂する

無限個の状態が存在する. また、内部エネルギー

がH+
2 の 1sσg状態よりも高いため, ほとんどの

場合, H+
2 + e−へ自動イオン化 (autoionization)

する. この時間スケール (∼10−15 sec)は分子解

離と同程度であり両者は競合する. 自動イオン

化先が解離性の 2pσu状態であれば, 更にH+ +

Hへと解離する. 電子と原子核の運動が複雑に

絡み合っている点が難しい点でもあり, 興味深

い点でもある [5].

２電子励起状態は図 1に示した光励起以外に,

正イオンが電子を捕獲しても生成する. 電子が

正イオンを衝突励起し, 自らは捕獲される過程

は”Feschbach共鳴”であり [1], この共鳴を経た

解離過程は解離性再結合である. このように２

電子励起状態は様々な過程に共通の中間状態で

あり高層大気や放射線化学など様々な分野で興

味を持たれてきた [2]. 最近では, 解離生成する

励起原子ペアの量子的な相関 [7]など, 新しい観

点からも再注目されている.

(東京工業大学　穂坂綱一)
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