
Li原子-Ca+イオン混合系における
原子-イオン間非弾性散乱の研究

齋藤了一

電気通信大学大学院情報理工学研究科

博士（理学）の学位申請論文

2018年 3月





Li原子-Ca+イオン混合系における
原子-イオン間非弾性散乱の研究

博士論文審査委員会

主査 中川 賢一 教授

委員 向山 敬 教授（大阪大学）

委員 岸本 哲夫 准教授

委員 渡辺 信一 教授

委員 斎藤 弘樹 教授





著作権所有者

齋藤了一

2018





Study of inelastic collisions between an atom and an ion

in Li-Ca+ hybrid system

Ryoichi Saito

Abstract

Recent developments in cold atomic system based on the laser cooling technique

make it possible to control quantum state of atomic ensemble or single atomic

particle. This precious control technique creates additional interests in devel-

opment of manipulation method of collision including inelastic collisions and

chemical reaction process between state controlled atoms, ions or molecules.

Manipulation of state to state reaction process can provide great progress of

synthesis technology and fundamental physics. Chapter 1 introduces like this

background and target of this study.

We investigate inelastic collision including elementary step of chemical reac-

tion between quantum state controlled an atom and an ion in nearly absolute

zero temperature against the background discussed above. To realize observing

the precious controlled inelastic collisions in cold and ultracold regime, we devel-

oped ultracold 6Li-40Ca+ hybrid system. This system consists combination of

laser cooled Li atomic gas and laser cooled Ca+ ions in an ion trap. This atom-

ion hybrid system has attracted attention as new platform to study inelastic

collision in cold to ultracold regime. Chapter 2 to 4 review property and basic

technique of cold atomic gas and trapped ions and introduce the experimental

setup of our hybrid system.

In chapter 5, to reveal inelastic collision mechanism, we systematically investi-

gate charge-exchange process between a lithium atom and a calcium ion. Energy

dependence of charge-exchange cross section is measured in every selected inter-

nal state of Ca+ by optical pumping. Controlling collisional energy is achieved

with a deliberately excited micromotion of ions in the RF ion trap. We find

out charge-exchange collision mechanism in collision energy range of milliKelvin



to Kelvin is explained by Langevin collision from this energy dependence mea-

surement. Charge-exchange cross section changes depending on internal state

of calcium ions. To analyze this internal state dependence of charge-exchange

reactivity, we compare the measured results and calculated potential energy

curves and identify the route of charge-exchange process in Ca+ D state. More-

over, chapter 5 introduces another experiment of spin dependence of inelastic

collisions.

Chapter 6 shows summary of this study and discuss about future plan and

outlook.



Li原子-Ca+ イオン混合系における

原子-イオン間非弾性散乱の研究

齋藤了一

概要

レーザー冷却技術は絶対零度近傍の中性原子集団およびイオントラップ装置によっ

て捕獲された原子イオンの生成を可能した．一方で冷却中性原子と冷却イオンは同

じような実験技術を背景としながらも両者を同一の実験装置内で捕獲し，相互作用

あるいは結合させる実験は長らく試みられてこなかった．近年，冷却中性原子集団

とイオントラップ中の冷却イオンを一つの実験系で捕獲し，両者の相互作用に注目

した研究が発表されるようになった．こうした系を原子-イオン混合系と呼んでお

り，原子-イオン間が引き起こす散乱現象を利用して極低温における化学反応の研究

や固体のシミュレーションといった展開に期待が持たれている．

冷却原子-イオン混合系の特徴として原子およびイオンの量子状態を実験者が任意

に選択可能であることがあげられる．通常，常温での原子-イオン間散乱を想定した

時，様々な始状態が分布しており，得られる終状態も個々の状態同士の散乱の結果

生じた終状態が混ざり合っている．すなわち散乱現象ひいては化学反応過程の根本

的な理解にはそれぞれの状態を選別することが重要と言える．その点，レーザー冷

却により絶対零度近傍まで冷却された中性原子あるいはイオンの状態はレーザー光

によって精密に制御することが可能である．そこで本研究では，リチウム原子とカ

ルシウムイオンからなる原子-イオン混合系を構築し，両者の状態を制御した際の非

弾性散乱に関する研究を行った．こうした実験および実験技術の確立は散乱過程の

理解といった興味はもちろん，化学反応過程の量子的制御といった研究における第

一歩と言える．以上のような背景と目的について第１章に詳述した．

第２章と第３章に本研究の基礎事項と理論的背景について記述する．それぞれ原

子-イオン間の相互作用とカルシウムイオンを捕獲するために用いたイオントラップ

の原理についてそれぞれで記した．

実験に使用したリチウム原子-カルシウムイオン混合系について記述する．実験

系は既存の実験技術を組み合わせることで構築した．高周波を用いて荷電粒子を捕



獲するリニアパウルトラップによって光イオン化したカルシウムイオン（40Ca+）

を捕獲し，ドップラー冷却によって絶対零度近傍まで冷却した．一方のリチウム原

子（6Li）はリチウムの固体を熱して熱原子線を生成し，ゼーマン減速器を経て磁気

光学トラップにて冷却および捕獲を行った．その後リチウム原子を光トラップに移

行し，カルシウムイオンと相互作用させるために光ピンセット技術を用いて冷却さ

れたリチウム原子集団を捕獲したイオンまで輸送した．混合された原子とイオンの

散乱前後の状態の変化からどのような散乱過程を起きたかを検出した．リチウム原

子は吸収撮像法にて観測し，カルシウムイオンは冷却光の散乱光を観測することで

行った．これらの実験装置と技術は第４章にて記述する．

原子-イオン間非弾性散乱の一つに電荷交換散乱があげられる．この過程はリチウ

ム原子に束縛された電子がカルシウムイオンに飛び移る現象であり，化学反応素過

程の一つである．電荷交換散乱の詳細を検証するために散乱断面積のエネルギー依

存性とカルシウムイオンの内部状態依存性を測定した．以下に簡潔に記述する．

散乱断面積のエネルギー依存性を測定するためには原子-イオン間の散乱エネル

ギーを制御する必要がある．そこでイオントラップ中に捕獲したカルシウムイオン

の運動エネルギーを制御する手法を開発した．イオントラップ中のイオンの運動は

永年運動とマイクロモーションに分離できる．永年運動はレーザー冷却によって冷

却することができるが，マイクロモーションは捕獲に用いる高周波によって直接駆

動されている運動でレーザー冷却することができない．通常，マイクロモーション

は最小になるように高周波電場の鞍点でイオンを捕獲するが，外部電場を加えるこ

とで捕獲点と鞍点をずらすことで誘起することができる．マイクロモーションが増

大したイオンが発する蛍光スペクトルはドップラー広がりとは異なり特徴的なスペ

クトル形状を呈する．このスペクトルを用いてマイクロモーションエネルギーを較

正した．

また，一方のカルシウムイオンの内部状態はレーザー光ポンピングで選択した．

測定した散乱断面積のエネルギー依存性から散乱のメカニズムはランジュバン散

乱で説明でき，測定エネルギー領域では古典的な散乱であることを示した．また，

散乱断面積はカルシウムイオンの内部状態ごとに異なった．この内部状態間の反応

性の差がポテンシャルエネルギー曲線の状態間の結合の有無によって説明できるこ

とを共同研究により明らかにした．これらの結果を第５章に記した．

以上のように本研究では内部状態による反応性の違いを見出し，それを個々の状

態におけるポテンシャルエネルギー曲線から説明した．これは本来，散乱過程がそ



れぞれの状態ごとに理解されるべきであることを端的に示した結果と言える．本研

究で得られた知見は非弾性散乱過程の理解に加え，実験者による散乱過程の制御手

法の開発といった観点からも有益であると考えられる．

第６章では上に示したような成果をもとに本研究のまとめと今後の展望について

言及した．
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第 1章

序論

1.1 背景

化学反応は現代社会において工業的，産業的な利用にとどまらない身近な現象の

一つであり，長い間研究が行われてきた．化学反応の存在はその担い手としての原

子や分子の存在が知られる前から広く知られており，それらの存在が知られた現在

ではより一層盛んに研究が行われている．粒子としての原子や分子の存在は気体分

子運動論に端を発するような統計力学的成果のみならず化学反応においても重要な

見方を示している．それは運動する原子あるいは分子の散乱に伴って化学反応が起

きるということである．すなわち化学反応過程は原子や分子の散乱現象の一部とし

てとらえられる．さらに原子や分子の存在に立脚した物理学あるいは化学において

重大な変革をもたらしたのは量子力学の登場である．量子力学は原子や分子の構造

やふるまいを説明することに成功した．もちろんこうした結果や量子力学的原理は

化学の分野にも持ち込まれ，分子の結合や反応性等について成果を上げている [1]．

化学反応を量子力学的にとらえると，散乱する２粒子にそれぞれ離散的に存在す

る内部状態ごとに相互作用ポテンシャルが存在し，それらの状態間の結合や特定の

準位間の光を介在した遷移等を考える必要がある．しかし，こうした観点からの反

応過程は必ずしも厳密に省みられてきたわけではない．なぜなら常温で起きる化学

反応は複数の内部状態が存在する混合状態であり，外部状態に関しても熱分布して

いるため，反応生成物もそれぞれ個別の状態が反応した結果が混ざり合っている．

こうした常温の系において各状態での散乱を実験的に議論，検証するのは原理的な

難しさが存在する．
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こうした背景のもと，分子線を用いた化学反応の研究がこれまでに実現されてき

た．この分子線を散乱させる実験では，分子の並進速度の選別に加え，状態と分子

の配向を制御した反応過程の観測に成功した．[2, 3]．分子線を用いた実験的研究で

は立体配座異性体による反応性の違い [4]やペニングイオン化 [5]，状態を選別した

散乱過程 [6]といった興味深い結果が報告されている．

一方で分子線は並進温度の冷却がされているもの到達温度は高く量子的な効果が

表れる極低温に至ることが難しいため，トラップされた冷却原子や分子を用いた化

学反応研究も近年盛り上がりを見せている．冷却原子や冷却分子 [7] を用いれば，

極低温領域に到達することができ，化学反応過程における量子効果や共鳴が媒介す

る反応といった研究が可能になると冷却分子系において指摘されている [8]．冷却原

子，分子系に特徴的な強力なツールはレーザーや磁場による量子状態の制御である．

実際に量子状態を制御された KRb 分子同士の化学反応過程の観測が報告されてい

る [9]．

以上のような背景のもと極低温領域まで冷却可能なトラップ系であること，レー

ザーによる量子状態の制御が可能であることを満たした実験系として注目を集める

のが冷却原子-イオン混合系である．この系はレーザー冷却された中性原子とイオ

ントラップ中の原子イオンから構成されている．原子や原子イオンは比較的単純な

構造を持つため，その多くの内部構造が現在までに明らかにされており，また特定

の原子種，イオン種については捕獲技術，レーザー冷却技術が確立されている．こ

うした点は単一状態の化学反応過程の実験的あるいは理論的検証を行う上で非常に

有利であると言える．さらに，上記のように化学反応を含めた散乱過程は，内部状

態ごとに特徴づけられることを鑑みると，原子やイオンの内部状態を制御すること

で散乱過程を制御する技術を開発できる可能性を示唆していると言える．つまり原

子-イオン混合系はこうした非弾性散乱過程の制御を検証する上で有効なプラット

フォームになりうる．

原子-イオン系における内部状態の制御を通じた散乱過程の制御に関する研究は

今日までにも報告されており，Bonn大学のM. Köhlらのグループによる Rb-Yb+

系において内部状態を選別した上での電荷交換の反応性の観測 [10] やイスラエルの

Ozeri らのグループによる Rb-Sr+ 系のスピン状態を選別した散乱過程の観測 [11]

があげられる．また UCLAの E. R. Hudsonらグループは Ca原子-Ba+ イオン混

合系を用いてイオントラップ中に捕獲し Ba+ で共同冷却した BaOCH+
3 と Ca原子

の反応を観測し，その反応メカニズムを検証した [12]．

20



1.2 中性原子-イオン混合系

本研究ではレーザー冷却された中性原子と原子イオンを用いて両者の散乱過程，

特に非弾性散乱過程に関する研究を行った．中性原子とイオン間の非弾性散乱に関

する実験的研究を行うため，Li原子-Ca+ イオン混合系を実現し，混合系における

非弾性散乱のうち特に電荷交換散乱に着目した．電荷交換散乱とは片方の原子に束

縛された電子がもう一方に移る現象である．また，このとき Li原子あるいは Ca+

イオンの内部状態を実験者自らが選択して両者を相互作用させた．こうした実験を

通して単一状態の化学反応過程に関する知見を深め，化学反応過程の量子力学的理

解および内部状態操作による化学反応の操作の可能性を模索することを目的とした．

1.2 中性原子-イオン混合系

1.1では本研究の背景と目的を記したが，本節では中性原子-イオン混合系とその

実験の元になった技術である冷却イオンおよび冷却原子の歴史的背景と混合系を用

いた研究における代表的な成果や研究意義を概観することで本論文の位置づけを

示す．

1.2.1 冷却イオン

荷電粒子捕獲装置であるイオントラップは電荷を利用して粒子を三次的に閉じ込

める装置であり，二種類が広く知られている．一つはペニングトラップ (Penning

trap)[13, 14]と呼ばれ，静電場と静磁場を組み合わせて捕獲する手法であり，F. M.

Penningによって開発された．もう一方は高周波電場と静電場を用いた捕獲装置で

あり，開発者であるW. Paul の名よりパウルトラップ (Paul trap)[14, 15] と呼ば

れる．

イオントラップの特徴として外場のパラメーターを変化させることで種々の質量

を捕獲できる点や非常に深く強い束縛ポテンシャルを実現できる点があげられる．

こうした観点からパウルトラップは質量分析に用いられる．

レーザー冷却の概念がWineland，Delmelt，Hänsch，Schawlow[16, 17] によっ

て提案され，実際にペニングトラップ中のイオン [18]，パウルトラップ中のイオン

[19]それぞれについて適用された．イオントラップ装置はそれ単体でもイオンを捕

獲できるが，レーザー冷却の登場により，一個のイオンであっても安定で長時間の

捕獲が可能となった．その後，ドップラー冷却限界以下にイオンを冷却する手法と

してサイドバンド冷却 [20]が行われ，振動基底状態までイオンが冷却されるように
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なった．

冷却イオンは非常に優れた量子孤立系となりうるために現在までに研究は多岐に

わたり，代表的な応用として周波数標準と量子情報があげられる．以上の議論は文

献 [21]を参考にした．

1.2.2 冷却原子

1975年に提案されたレーザー冷却の概念が原子の冷却実験に用いられるようにな

り，アルカリ金属の熱原子線の一次元冷却が行われた後，発展を遂げ，三次元的な

冷却であるオプティカルモラセスが Na原子において開発された [22]．その後，不

均一磁場とオプティカルモラセスを組み合わせて，原子に対して復元力を与えて捕

獲する磁気光学トラップ（MOT）が生まれ [23]，絶対零度近傍まで冷却された原子

気体を安定的に生成，捕獲する手法が示された．

レーザー冷却された原子気体を用いたボース・アインシュタイン凝縮（BEC）の

実現を目指す研究が生まれ，磁気トラップ中の原子に対して蒸発冷却 [24, 25]を適

用することで E, Cornellと C. Wiemanのグループで 87Rb原子にて，W. Ketterle

のグループにおいて 23Na 原子にてそれぞれボース・アインシュタイン凝縮が実現

された [26, 27]．

ボソン原子を用いたボース・アインシュタイン凝縮の実現の一方でフェルミオン

原子を用いた冷却実験も進められた．JIRAのグループにおいて 40K原子について

フェルミ縮退が実現された [28]．

1.2.3 中性原子-イオン混合系の概要

冷却中性原子気体とイオントラップ中の冷却イオンは互いに共通した技術を用い，

近い分野にありながらもそれぞれ独自に発展を遂げてきたと言える．

一方で複数の同位体や異なる原子種や複数の原子，分子を対象とする研究が注目

集め始めている．一種類の原子気体や単一粒子を任意に制御する技術が徐々に成熟

してきたことでそれら複合させた実験系を構築し，それぞれの長所を生かした実験

や技術を開発する動きが盛んになりつつある．

こうした中，冷却原子気体とイオントラップ中のイオンを同一系にて捕獲し両者

の相互作用に注目した中性原子-イオン混合系の研究が十年以上前から盛り上がりつ

つある．原子-イオン混合系は 2005年にW. W. Smithらによって提案された [29]．
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その後，実験では V. Vuletić のグループによってはじめて磁気光学トラップ中の

Yb原子とイオントラップ中の Yb+ イオンの系が実現された [30]．以来，現在まで

にいくつかのグループで実現されている．下表 1に実現された原子-イオン混合系を

示した．

中性原子-イオン混合系は中性原子集団の中に新たな自由度としての荷電粒子を浴

した系としてとらえることができる．原子気体は比較的高密度で多数の原子から成

るが，イオンは比較的低密度で少数個を捕獲することに優れる．少数個のイオンは

クーロン相互作用により一個一個を分離して観測することができるので原子-イオン

間の散乱過程を散乱後のイオンの状態検出を行うことで単一レベルで観測すること

が可能である [31, 32]．さらに中性原子はボソンならば BEC，フェルミオンならば

フェルミ縮退といった量子縮退状態を作り出すことができ，一方のイオンは外部電

場に対して制御が容易であるという特徴を持つ．こうした特徴を利用して原子-イオ

ン混合系では様々な研究が提案されてきた．次項以降に提案あるいは研究されてき

た項目について個別に述べる．

表 1 中性原子-イオン混合系

Research group Atom-ion combination

MIT Yb(MOT)-Yb+[30]

Ulm university Rb(BEC)-Ba+[31]

University of Basel Rb(MOT)-Ca+[33]

Rb(MOT)-Ba+[34]

University of Bonn Rb-Yb+[35]

UCLA Ca(MOT)-Yb+[36, 37]

Ca(MOT)-Ba+[38]

University of Connecticut Na(MOT)-Na+[39]

Osaka university Li(Degenerate)-Ca+[40]

Raman Research Institute Rb(MOT)-Rb+[41]

Rb(MOT)-K+

Cs(MOT)-Rb+[42]

The Weizmann Institute of Science Rb(BEC)-Sr+[43]

University of Amsterdam Li-Yb+[44]
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1.2.4 低温化学反応

1.1 において冷却原子と冷却イオンを用いた内部状態を制御した非弾性散乱過程

観測の意義について述べたが，低温あるいは極低温における非弾性散乱ひいては化

学反応を調べる興味と意義について述べる．

量子化学において化学反応過程は反応物と生成物を含めた反応系においてボルン-

オッペンハイマー近似に基づき原子核の位置の関数として表される電子のエネル

ギー曲面であるポテンシャルエネルギー曲面上を移動するモデルで議論される．一

般に反応はポテンシャルエネルギー曲面の谷に沿ってすすみ，途中，遷移状態と呼

ばれる極大値を通過する．このような反応モデルを遷移状態モデルと呼ぶ [45]．反

応経路沿いに軸をとって一次元系のポテンシャルエネルギー曲面を図 1 に示した．

このときの横軸を反応座標と呼ぶ．図 1が示すように反応は活性化エネルギーと呼

図 1 化学反応機構

ばれるポテンシャル障壁を超えることで起きる．すなわち，反応物のうち活性化エ

ネルギー以上のエネルギーを散乱時に獲得したものだけが反応を起こすができる．

このモデルは経験的によく知られたアレニウスの式にも合致している．アレニウ

スの式によれば化学反応の速度定数 k は活性化エネルギー Ea を用いて

k ∝ exp

(
− Ea

RT

)
(1)

と表される．ここで Rは気体定数，T は絶対温度である．

アレニウスの式 (1)より温度が高ければ高いほど，活性化エネルギー以上のエネル
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ギーを獲得する反応物が多くなるため化学反応は促進される．つまり，本研究のよ

うな絶対零度近傍での化学反応を取り扱った場合反応は非常に起こりにくくなると

考えられる．

一方で原子や分子は絶対零度近傍まで冷却されると量子力学的な波の性質が顕著

になる．こうした物質波は以下式の熱的ド・ブロイ波長 λdB で特徴づけられる．

λdB =
h√

3mkBT
(2)

ここで hはプランク定数，mは質量，kB はボルツマン定数である．

ド・ブロイ波長の長さが相互作用到達距離に対して同程度から十分長くなってくる

と散乱過程に量子効果が現れるようになる．（原子-イオン系の場合，相互作用到達

距離に相当する特性距離 [46, 47] が知られる．特性距離に関しては 2.2.2 にて後述

する．）こういった状況下では化学反応速度はアレニウスの式に従わなくなり，トン

ネル効果によって化学反応が逆に促進されると予言されている．

原子-イオン混合系はこうした低温から量子効果が現れる極低温領域にわたって散

乱を研究する恰好のプラットフォームになりうる．原子-イオン間の低温散乱は R.

Côté らによって初めて Na-Na+ 系について理論的研究が行われた [48]．この論文

中では弾性散乱と電荷交換散乱の散乱断面積について取り扱われており，電荷交換

散乱の場合，散乱エネルギーが 10−12-10−3 [a. u.] の間で散乱断面積はランジュバ

ン散乱 [49] のエネルギー依存性に従い，さらに高温では対数関数に従う [48]．また，

ランジュバン散乱より低い領域では散乱断面積の変化が飽和する様子が見て取れる．

[48] これは，低エネルギーになるにつれ軌道角運動量の大きい部分波の散乱の寄与

が消えて，最終的に s波散乱の寄与のみが残るためであると考えられる．

また，23Na - 40Ca+系について多チャンネル量子欠損理論 (MQDT: multichannel

quantum detect theory)を用いた極低温における弾性散乱と電荷交換散乱レートの

エネルギー依存性が計算された [50]．87Rb - 138Ba+ における弾性散乱についても

同様の手法による計算結果が学位論文 [51]内にて示された．

実験的にも原子-イオン混合系において化学反応過程が観測されいる．電子が原

子-イオン間で飛び移る過程で，化学反応素過程である電荷交換散乱は多くの原子-

イオン混合系で観測されている [10, 11, 30, 31, 32, 33, 44, 52]．さらに分子生成に

ついても光が介在した結合過程 [33]について報告された．

分子生成に関して述べれば，冷却原子系においては相互作用を変調できるフェッ

シュバッハ共鳴 [53, 54]が良く知られており，これを利用した分子生成は冷却分子
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研究において頻繁に用いられる．原子-イオン系は相互作用ポテンシャルが距離の 4

乗に反比例するため原子系よりも束縛状態が豊富に存在することが予想でき，実験

可能な範囲に共鳴が存在する可能性は高い．最近では理論的な予測も行われており

[55]，実現されれば，原子-イオン系の実験を大きく促進するものと期待されている．

なお，低温での原子-イオンの反応過程は星間分子の反応においても重要な過程の

一つであることが指摘されている．

1.2.5 メゾスコピック分子

原子-イオン系の化学反応に関した興味深いトピックとしてメゾスコピック分子

[56] の存在が予言されている．このメゾスコピック分子とは量子縮退気体の中に浴

されたイオンが存在するとき，イオンとの相互作用ポテンシャルによって原子が緩

やかな束縛状態に落ち分子となったものを指す．量子縮退気体に BECを用いた場

合，フォノンを介してエネルギー放出し，何百と原子が緩やかに束縛することが示

唆されている [56]．

このような巨大分子の形成には量子統計性が大きく関わると思われる．イオンに

コアにして原子が高い準位に緩やかな束縛状態を形成したとき，この準位に束縛さ

れる原子がボソンの場合，同種粒子であっても何個も同じ状態に束縛されうる．一

方で BEC ではなく，フェルミ縮退気体を用いた場合，同種粒子は同一の状態に束

縛されることはなくイオンをコアとして何百も原子が束縛されるような状態を作る

ことは不可能であると考えられる．こうした量子統計性の化学反応における効果を

検証する系としても原子-イオン混合系は興味深い．

1.2.6 共同冷却

原子-イオン混合系が提案された初期段階から期待されていた研究の一つとして共

同冷却によるイオンの冷却があげられる．共同冷却とは冷媒との弾性散乱を通して

冷却を行う手法のことであり，イオントラップ中のイオンに関してはヘリウムガス

等の希ガスを流し込むことで行われてきた．原子-イオン混合系においては冷却原子

気体を冷媒としてイオンを冷却することを目的としている．

冷却原子気体は蒸発冷却を行うことで µKから数十 nKオーダーまで冷却するこ

とができる．一方のイオンの冷却はドップラー冷却を適用可能なイオン種に関して

はドップラー冷却限界程度まで温度を下げることができ，さらにドップラー冷却限
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界以下の冷却に関してはサイドバンド冷却 [20]がよく知られている．サイドバンド

冷却を用いれば，振動基底状態までイオンを冷却することが可能である．しかし，

サイドバンド冷却は冷却手法がやや煩雑でレーザーはじめ多くの装置も必要となる．

加えて，冷却できるイオン種も限られ，閉殻となるアルカリ金属の正イオンや分子

イオンの冷却は困難である．

そこで低温から極低温まで冷却した原子気体を用いてイオンを冷却する手法が

提案された．冷媒となる原子気体が磁気光学トラップならば典型的に数 mK，光ト

ラップや磁気トラップで蒸発冷却を行えば数十 nKなのでヘリウムガスよりはるか

に効果的な冷却が期待できる．2005 年に初めて磁気光学トラップに捕獲した Na

原子気体でイオントラップ中の Na+ の共同冷却の提案され [29]，実験においても

Na-Na+ 系において確認された [39, 57]．また他の組み合わせに関しても Rb-K+

系，Cs-Rb+ において確認された [42]．これらのイオン種はレーザー冷却は困難な

閉殻構造を持ち，イオントラップ中での寿命が磁気光学トラップされた原子によっ

て延びることを冷却の証拠としている．磁気光学トラップ中だけでなく，光トラッ

プ中の原子気体とイオンの混合においても研究されており，Rb-Sr+ 系において振

動基底状態まで冷却した Sr+ の温度変化が報告された [43]．この系では原子との混

合によるイオンの加熱が報告されている．また一方で，我々の Li-Ca+ 系において

も数 Kの温度領域でイオンの冷却を確認した [58]．

原子-イオン混合系の共同冷却は原子-イオンの組み合わせによる質量比が重要で

あることが指摘されている [59, 60]．これはイオントラップにおけるマイクロモー

ションの存在が大きく関わっていると考えられる．一回の散乱において交換する運

動エネルギーは原子の質量が大きいほど大きくなるが，イオントラップ中のイオン

の運動は高周波電場によって直接駆動される振動モードであるマイクロモーション

が存在するため冷却に働くか，あるいは加熱に働くか複雑になる．イオンはマイク

ロモーションは外部の振動電場起源のためコヒーレントな振動であるが，原子との

散乱によって乱されると加熱となる．こうした複雑さからイオントラップ中のイ

オンの中性原子気体による共同冷却は理論的によく議論されており，非マックス

ウェル・ボルツマン分布をとることが指摘されている [61, 62, 63]．これは上記の

Rb-Sr+ 系における実験においても確かめられた．イオンの効率的な冷却のために

はむしろ原子の質量が小さいほうが有利であると考えられており，我々の Li-Ca+

系はリチウムが質量数 6 に対してイオンは 40 であることからイオンに対して原子

が軽いため冷却を観測できたと考えられる．
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原子-イオン混合系での共同冷却の成果は分子の冷却を促進する可能性を持つ．冷

却分子の研究は近年，量子情報への応用等の観点から注目されているが，分子の研究

の難しさの一つは，その冷却手法が確立されていないことに起因する．冷却分子イ

オンの生成方法の一つとしてレーザー冷却可能なイオン種をイオントラップで捕獲

し，冷却した後，真空チャンバー内に水素分子ガスなどを導入して反応させ水素化

物イオンなどの分子イオンをつくる手法が知られている [64]．このイオントラップ

中の分子イオンの並進運動エネルギーをレーザー冷却したイオンとの散乱で共同冷

却する．しかしながら分子は並進運動エネルギーだけでなく，振動，回転運動エネ

ルギーを持つ．振動回転状態を冷却するには粒子同士が近接して散乱する必要があ

るため，イオン同士の散乱では冷却が難しい．そこでヘリウムガスを導入し，ヘリ

ウムとの散乱による回転状態冷却が報告されている [65]．またヘリウムバッファー

ガス冷却に関しては，多原子分子についても ND3 および H2COについて回転状態

冷却が行われた [66]．ヘリウムガスを冷却原子気体に置き換えることで分子の並進，

振動，回転状態の冷却が期待できる [67]．実際に E. R. Husdonらのグループでは

イオントラップ中の BaCl+ 分子と磁気光学トラップ中の Ca原子気体の混合系にお

いて BaCl+ 分子の振動状態の冷却を確認している [68]．

また共同冷却とは異なるが，原子-イオン混合系におけるイオンの冷却として電荷

交換に伴うスワップ冷却が指摘されている．これは同一核種から成る原子-イオン混

合系において共鳴電荷交換 (resonant charge-exchange)が起きることを利用し，も

ともと冷却されている原子気体がイオン化することで冷却イオンを得る手法である．

文献 [69, 70, 71]にて議論されている．

1.2.7 量子シミュレーション

原子-イオン混合系を構成する冷却原子，冷却イオンともに量子シミュレーション

の研究が盛んである．冷却原子気体による量子シミュレーションの研究は近年，光

格子中の原子気体の量子顕微鏡の開発やトポロジカル相転移の 2016 年ノーベル物

理学賞受賞などでますます盛んな勢いを見せる．

固体シミュレーション

原子-イオン混合系においても固体シミュレーションを行う提案がされている．光

格子中の原子を用いたシミュレーションの場合，光格子ポテンシャルを結晶格子が
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作り出す周期ポテンシャルとし，その中を動き回る原子を電子に見立てた系として

議論される．原子-イオン混合系の場合，イオントラップ中に配列したイオン結晶

を結晶格子が作るポテンシャルとし，原子を電子とするアナロジーのもとで議論さ

れる．

結晶格子にイオンを用いる最大の特徴はフォノンの存在である．光格子によるポ

テンシャルでは結晶格子の振動モードは再現できないが，イオントラップ中のイオ

ンはフォノンが存在するため，フォノンが陽に関わる現象のシミュレーションを行

うことが可能である．U. Bissbort らによる理論提案では一次元鎖状に捕獲したイ

オンと原子気体をオーバーラップさせることでフォノンと原子の結合によるパイエ

ルス転移のシミュレートが報告された [72]．

ポーラロン

固体中に表れる準粒子の一つとしてポーラロン [73]があげられる．ポーラロンは

結晶格子中を電子が運動すると格子を構成する原子と相互作用し，結晶格子は歪む．

こうした結晶格子歪みは量子力学的にはフォノンとして理解されるためフォノンと

カップルした電子としてポーラロンはみなされる．ポーラロン研究は固体物理はも

ちろん冷却原子系における研究もおこなわれており，縮退したフェルミ気体中に不

純物となる気体を入れることでポーラロンの観測が報告された [74, 75, 76]．

原子-イオン系においても原子を固体中の電子，イオンを結晶格子とすることで原

子-イオン間相互作用を利用したポーラロンの研究を行うプラットフォームになりう

る．イオントラップ中のイオンは個別に光で制御できるのでイオンあるいはイオン

列の持つフォノンを制御する技術 [77]に基づいてイオンの外部状態を制御した上で

観測すれば原子-イオン系の特色を生かした研究が期待できる．

1.2.8 局所領域プローブ

原子あるいはイオンの制御，操作のためにもう一方を使用する実験は二種以上の

対象物がある混合系の特色と言える．

イオンのマイクロモーションを検出し，補正する手段として原子気体を使ったデ

モンストレーションが報告された [78]．これは原子-イオン間の弾性散乱を利用して

イオンの運動を測定したものであり，原子をプローブとした例である．

ところで単一の原子に個別にアクセスしてその数や位置や状態の検出・操作を行
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う技術は現在あるいは将来的な量子情報分野をはじめとした科学技術の根幹となり

うる基礎要素技術と言える．現在までに開発されている技術ではイオントラップ中

の結晶化したイオン列に対して個別にアクセスして量子ビットとする手法 [79]や光

格子中の単一サイトを分解して観測する量子顕微鏡と単一サイト中の原子に対して

光でアクセスする手法 [80]，リュードベリ原子を使って光格子中の原子をプローブ

する手法 [81]，光マイクロトラップ中の単一原子 [82]あるいは原子列に光でアクセ

スする手法が知られている．このように様々な手法や技術が開発，提案されており，

原子気体を用いた量子シミュレーション，量子情報といった研究において光格子中

の単一サイトといった局所領域の物理量をプローブあるいは操作する手法の新たな

開発は大きなブレイクスルーとなりうる．

文献 [83]では光格子中の原子に対してイオントラップ中の単一イオンのような捕

獲した単一粒子の空間位置を操作することで STM[84] のようにプローブする手法

が提案された．イオントラップ中のイオンは外部電場による制御性に優れるため，

STMのように順次，原子状態をスキャンしていく手法に適していると考えられる．

個別の原子にアクセスする代表的な手法としてレーザーによるものが広く用いられ

ている．レーザー光を用いた場合，対象とする光格子のサイトだけでなく，隣接する

サイトへの影響が抑えきれないことが問題視されている．また，サイドバンド冷却

で振動基底状態まで冷却すればトラップ条件によるが，典型的にナノメートルオー

ダーまで局在化できる．これをプローブに用いれば従来の分解能よりはるかに高分

解能のプローブが実現できる．また量子情報の立場からも提案がされている [85]．

現在までに原子-イオン系ではイオンの位置を原子気体中の異なる位置で混合させ

て散乱を観測する実験が行われ，原子気体の密度の位置による変化が観測されてい

る [31, 32, 35]．

1.3 本論文の目的

本研究では中性 6Li 原子-40Ca+ イオン混合系における非弾性散乱を研究するこ

とを目的とした．そのために冷却 6Li原子気体と冷却 40Ca+ イオンを生成する装置

を開発し，装置内で原子とイオンを空間的にオーバーラップして両者を相互作用さ

せ，原子あるいはイオンの混合前後の状態変化から散乱過程を検出した．

原子-イオン間の非弾性散乱過程のうち電荷交換散乱と呼ばれる，原子に束縛され

た電子がイオンに飛び移る散乱過程を取り扱った．一般に化学反応過程は素過程と
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呼ばれるいくつかの過程の組み合わせから成っているが，この電荷交換散乱は化学

反応素過程である．

こうした化学反応素過程について内部状態を制御し，各状態ごとの反応性を検証

することを目的とした．原子-イオンの反応過程を含めたすべての散乱過程はそれぞ

れの内部状態によって決まるポテンシャルエネルギー曲線の各チャンネルごとに特

徴づけられる．すなわち，各チャンネルごとのポテンシャルエネルギー曲線が明ら

かになれば散乱過程の予測を行うことができるともいえる．しかし，ポテンシャル

エネルギー曲線について理論的検証も十分に行われているとは言えず，微細構造，

超微細構造あるいは各磁気副準位まで考慮した計算を行う手法は確立されていない．

同時に実験的にも各状態を分離した上での散乱はほとんど観測されていない．そこ

で，実験者が原子あるいはイオンの任意の内部状態を選択して散乱を観測し，各チャ

ンネルごとの反応性の違いを検証した．こうした研究は化学反応過程の起源の検証

やポテンシャルエネルギー曲線計算の検証，あるいは内部状態を実験者が選ぶこと

で反応を制御する技術の確立といった結果をもたらすと期待される．

内部状態ごとに散乱過程を検証する際，各磁気副準位ごとに原子とイオンを選別

して準備し，散乱を観測する必要がある．本研究では単純化するためにまず，超微

細構造ごとに原子とイオンを準備し，実験を行った．各準位に準備したイオンにつ

いて電荷交換断面積を測定することで，反応性の違いを調べた．次のステップとし

て磁気副準位ごとの測定があるが，これに関しては展望としてふれる．

1.4 本論文の構成

以下に本論文の構成を示す．

第１章では本論文の背景および目的について現在までに近い研究領域で得られた

成果や本研究で用いた原子-イオン混合系の提案や成果を交えつつ述べた．

第２章と第３章では本研究の基礎事項について項目ごとに記す．

第２章は，中性原子とイオン間の相互作用や散乱過程について述べる．特に本研

究で用いた Li-Ca+ 系での散乱過程を中心に展開し，本実験系で起こりうる散乱過

程やエネルギースケール等について述べる．また原子-イオン間散乱の理論的背景も

古典的な粒子としての描像から量子力学的な記述まで概要を記述する．

第３章はカルシウムイオンの捕獲に用いたパウルトラップの原理について述べる．

荷電粒子の捕獲原理から始め，実験に用いたリニアパウルトラップの特徴や原理に
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ついて記す．特にリニアパウルトラップ中のイオンの運動とエネルギー，イオンの

蛍光スペクトルを中心に記述する．

第４章では構築した原子-イオン混合系の装置と装置の性能評価について実際に得

られた実験データとともに記す．

第５章は内部状態を制御した 6Li原子と 40Ca+ イオン間の非弾性散乱についての

実験結果について記述する．この章は大きく二つに分かれており，一つは微細構造

準位についてレーザーで選択した Ca+ イオンと基底状態の Li原子間の電荷交換散

乱について研究した結果である．もう一つは特定の磁気副準位について選別した Li

原子，Ca+ イオン間の非弾性散乱を観測する実験である．

第６章にて本研究のまとめと今後の展望を記述する．
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第 2章

原子とイオンの相互作用

中性原子とイオン間の相互作用は，その両者の距離が十分遠い領域では電荷を

持ったイオンとそのイオンが作る電場に誘起された中性原子の電気双極子との相互

作用である．以下では中性原子とイオンの相互作用の基礎事項について記述する．

2.1 古典的な質点の散乱

古典的な質点として考えられる粒子の散乱を考える．質量 m1，m2 の粒子 1，2

がそれぞれの速度を v1，v2 で散乱する．重心系で考えると重心速度 vCM は

vCM =
m1v1 + m2v2

m1 + m2
(3)

これより粒子 1，2の重心系における速度 u1，u2 は

u1 = v1 − vCM (4)

u2 = v2 − vCM (5)

すると重心系の運動エネルギー Ecoll は

Ecoll =
1

2
m1u

2
1 +

1

2
m2u

2
2 (6)

式 (4)，(5)に式 (3)を代入して上式に代入し，整理すると

Ecoll =
1

2

m1m2

m1 + m2
(v1 − v2)2 =

1

2
µ0v

2
rel (7)

ここで vrel は相対速度であり，µ0 は２粒子の換算質量 µ0 = m1m2

m1+m2
である．以上

のように二粒子の換算質量と相対速度で散乱エネルギーが書けた．
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式 (7)を展開，変形して

Ecoll =
1

2
µ0

(
v21 − 2v1 · v2 + v22

)
= µ0

(
1

m1
E1 +

1

m2
E2

)
+

1

2
µ0v1v2 cos θ

(8)

が得られる．ここで E1，E2 は粒子 1，2の実験室系での運動エネルギーであり，θ

は v1，v2 のなす角である．θは粒子の初期条件に依存するが，θが 0から π の値を

等確率で取ると仮定して平均をとる．

⟨Ecoll⟩ = µ0

(
1

m1
E1 +

1

m2
E2

)
+

∫ π

0
1
2µv1v2 cos θdθ∫ π

0
dθ

= µ0

(
1

m1
E1 +

1

m2
E2

) (9)

以上より平均の散乱エネルギーは散乱する二粒子の質量と実験室系での運動エネル

ギーを使って書くことができた．
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2.2 原子-イオン間相互作用

本節では原子-イオン間の相互作用について簡潔に記述する．中性原子はイオンの

作る電場によって誘起双極子を作るため，2粒子の距離が十分遠い領域では原子-イ

オン間の相互作用は電荷-誘起双極子相互作用となる．

2.2.1 相互作用ポテンシャル

本研究で用いた中性原子は 6Liであり，イオンは一価の陽イオンである 40Ca+ を

用いた．陽イオンがつくる電場 E は

E (r) =
1

4πϵ0

e

r2
(10)

と書ける．ここで r，ϵ0，eはそれぞれ距離，真空の誘電率，電気素量である．上式

は 40Ca+ を想定して一価の陽イオンを作る電場とした．中性原子は電子と陽子が同

数いるため電気的に中性であるが，イオンの作り出す電場によって図 2のように分

極する．この分極 pは分極率 αと外部電場によって以下のように書ける．

p = αE (11)

誘起分極した原子は電荷の偏りが生じている，これを δ− と δ+ とする．この双極子

と電荷との相互作用を考える．δ−，δ+ とイオン間のそれぞれに引力と斥力が生じ

るが，δ− の方がイオンに近く，δ+ の方が遠いため全体としては引力となる．この

図 2 イオンと誘起双極子の相互作用模式図．イオンの作る電場によって中性原

子中に電荷の偏りが生じる．この誘起された双極子と電荷との相互作用が中性原

子-イオンの相互作用である．
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静電気力を f とすると

f =
2αe2

4πϵ0r5
(12)

と表現できる．この静電気力のポテンシャルエネルギー Vint は．ポテンシャルの定

義より

Vint = −
∫ r

−∞
fdr (13)

= −2αe2

4πϵ0

∫ r

∞

1

r5
dr (14)

= −1

2
α

e2

4πϵ0

1

r4
(15)

= −C4

r4
(16)

となる．

ここで C4 = 1
2

αe2

4πϵ0
とした．すなわち中性原子とイオンの相互作用は距離の四乗で

特徴づけられることがわかる．

以上のように中性原子とイオンの相互作用は距離の四乗に反比例することがわ

かったが，冷却原子系で広く研究されている中性原子同士の相互作用は距離の六乗

の反比例することが知られている．これは電気的に中性である原子であっても原子

核の周りに分布する電子のある瞬間に生じる双極子によってつくられる電場によっ

てもう一方の原子にも電荷の偏りが生じ双極子が発生する．こうして中性原子同士

で互いに誘起される双極子の誘起双極子-誘起双極子相互作用である．以下の表 2に

代表的な相互作用とその距離依存性とその例を示した [45]．本研究で扱った中性原

子-イオン間の相互作用は中性原子同士の相互作用より長距離においても効力を示す

が，近年盛んに研究が進む冷却極性分子にあらわれる双極子-双極子相互作用よりは

減衰がはやいことがわかる．

一般の中性原子-イオン散乱では式 (16)に加え遠心力ポテンシャルの項が加わる

ため原子-イオン間の相互作用ポテンシャルは以下のよう表される．

Vint = −C4

r4
+

ℏ2l(l + 1)

2µr2
(17)

ここで ℏ = h/2π で表されるディラック定数であり，µは原子とイオンの質量をそ

れぞれ matom と mion としたときの換算質量 µ = matommion

matom+mion
である．また l は散

乱の軌道角運動量である．
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表 2 相互作用とそのポテンシャルエネルギーの距離依存性

相互作用 距離依存性 例

電荷-電荷 (クーロン) r−1 イオン同士

電荷-双極子 r−2 イオンと極性分子

双極子-双極子 r−3 極性分子同士

電荷-誘起双極子 r−4 イオンと中性原子

双極子-誘起双極子 r−6 極性分子と中性原子

誘起双極子-誘起双極子 (ロンドン分散力) r−6 中性原子同士

式 (17)において散乱の角運動量 l = 0，すなわち s波散乱のとき，相互作用ポテ

ンシャルは式 (16)に一致する．

2.2.2 特性距離と特性エネルギー

散乱の角運動量 l が有限の値を持つとき，相互作用ポテンシャルには図 3に表す

ようなポテンシャル障壁が存在する．このポテンシャル障壁の極大点について考え

る．極大点の位置 rmax
l は

rmax
l =

√
2

l(l + 1)

√
2µC4

ℏ2
=

√
2

l(l + 1)
r∗ (18)

とかける．ここで

r∗ =

√
2µC4

ℏ2
(19)

とおいた．

r∗ は l = 1のときの極大点の位置であり，特性距離と呼ばれ，相互作用到達距離に

相当する．

極大値，すなわちポテンシャル障壁 Emax
l は式 (18)を式 (17)に代入すること

により，

Emax
l =

l2(l + 1)2

4

ℏ2

2µr∗2
=

l2(l + 1)2

4
E∗， (20)

が得られる．
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図 3 遠心力ポテンシャルを考慮した中性原子-イオン間のポテンシャル．横軸は

特性距離で，縦軸は特性エネルギーでそれぞれ規格化した．(a)s波，p波のとき

のポテンシャル．p 波のときの極大点を特性距離 r∗ と特性エネルギー E∗ で表

す．(b)s,p,d,f 波でのポテンシャル．

ここで E∗ は l = 1のときのポテンシャル障壁であり，特性エネルギーと呼ばれ，

E∗ =
ℏ2

2µr∗2
， (21)

である．

このエネルギーは角運動量 l = 0と 1，つまり s波と p波散乱の閾エネルギーに相当

する．図 3(a)に特性エネルギーと特性距離を示した．特性距離と特性エネルギーを

図 3(a)中に示した．原子-イオン間の散乱エネルギーを E∗ 以下にすれば，s波だけ

が支配的な量子的な散乱領域に突入する．特性エネルギーは換算質量に反比例する

ため，換算質量が小さいほど s波散乱の閾エネルギーは上昇する．つまり軽い質量

の粒子を持った組み合わせの方が，量子的な散乱を観測するにあたって有利である

と言える．表 3に中性原子-イオン系での特性距離と特性エネルギーを示した．本実

験で用いた 6Li-40Ca+ の組み合わせが他の組み合わせに比べて 2-3桁程度高い閾エ

ネルギーを持つことがわかる．中性原子気体は蒸発冷却によって数十ナノケルビン

オーダーまで冷却することが可能である一方でイオンはサイドバンド冷却を用いて

も数十マイクロケルビン程度の冷却にとどまる．すなわち既存の冷却手法を用いて

特性エネルギー以下の中性原子-イオン間散乱を観測するためには本実験で用いたよ
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うな適切な組み合わせを選択する必要がある．我々の用い 6Li-40Ca+ 系はこうした

点で優位な組み合わせと言える．以上の議論は文献 [46, 47, 51, 59]を参考にした．

表 3 原子-イオン系の特性距離と特性エネルギー [46, 59]

組み合わせ r∗ [nm] E∗/kB [nK]

172Yb − 174Yb+ 252 44
87Rb − 138Ba+ 296 52
87Rb − 40Ca+ 211 199
87Rb − 174Yb+ 306 44.7
40Ca − 174Yb+ 166 270
6Li − 40Ca+ 66 10.6 × 103

87Rb − 87Rb+ 266 79
6Li − 176Yb+ 70 8.56 × 103

2.2.3 6Li-40Ca+ 間相互作用ポテンシャルエネルギー

中性原子-イオンに関わらず粒子間の相互作用はポテンシャルエネルギー曲線に

よって特徴付けられる．実際の原子には内部状態が存在し，それぞれの内部状態

の組み合わせごとに相互作用ポテンシャルエネルギー曲線は異なる．6Li 原子と
40Ca+ 原子のポテンシャルエネルギー曲線を図 4に示す．この図はパリ 11大学の

Maurice Raoult, Humberto Da Silva Jr., Olivier Dulieuの計算により，共同研究

として関連論文 [52]にて発表した．この計算は文献 [86, 87]の手法に基づいている．
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図 4 Li-Ca+ 系のポテンシャルエネルギー. 実線はスピン一重項，破線は三重項

を示し，黒，赤，青線はそれぞれ Σ, Π, ∆ に対応する．図は関連論文 [52] より

引用．
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2.3 原子-イオンの散乱過程

2.3.1 散乱過程の概要

原子とイオンは互いに散乱したとき散乱の前後で状態が変化する，この散乱前

後の状態の変化によって散乱過程を分類することができる．以下では本研究で取

り扱った 6Li 原子と 40Ca+ イオンの系について想定される散乱過程について記述

する．

散乱に伴う状態の変化には外部状態の変化と内部状態の変化が考えられる．この

うち内部状態は変化せずに外部状態の変化のみが起きる散乱過程のことを弾性散乱

と呼ぶ．また，弾性散乱では相対運動の運動エネルギーは変化せず，個々の粒子の

外部状態は変化する．一方で外部状態だけでなく，内部状態の変化も伴う過程を非

弾性散乱と呼ぶ．内部状態のエネルギーと相対運動のエネルギー間に変換が起こる

[46]．さらに非弾性散乱は変化する内部状態によって分類される．

一方で散乱過程には散乱に関わる粒子数によっても分類することができ，一つの

中性原子と一つのイオンが散乱する場合は，二体の散乱過程と呼ばれる．さらに三

粒子が散乱する場合は三体の散乱過程と呼ばれるが，本実験に用いた原子-イオン混

合系の場合，捕獲されたイオンはクーロン相互作用による強力な斥力によってイオ

ン同士は近づけないため，二つのイオンと一つの原子が関わる散乱過程は除外され

る．つまり，二つの原子と一つのイオンが関係する三体の散乱のみを考えれば良い．

まず，二体の散乱過程について述べる．表 4に 6Li-40Ca+ 系における二体の散乱

過程を列挙した．表中 hはプランク定数，ν は電磁波の振動数を示す．

表 4中の下７つの過程は非弾性散乱である．

電荷交換散乱は Li 原子に束縛された電子が Ca+ イオンに飛び移り，束縛され

Ca 原子に変化する．散乱前後のエネルギー，つまり Li + Ca+ と Li+ + Ca のエ

ネルギーは異なるため，内部状態分の余剰エネルギーを吐き出す先が必要になる．

両者の質量比で分配した運動エネルギーに変換される過程が無放射性の電荷交換散

乱であり，余剰エネルギーを電磁波として吐き出すのが放射性の電荷交換散乱であ

る．放射性電荷交換散乱の場合異なる電子状態間の遷移が起こり，その際に状態間

のエネルギーに相当する電磁波を放出する．一方の無放射性電荷交換散乱の場合，

状態間に擬交差 (avoided crossing)が存在すると状態間の遷移が起こりやすくなる

[46, 52]．この間の状態間のエネルギー差は相対運動エネルギーに変換される．
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表 4 Li原子-Ca+イオン系の二体散乱過程

Li + Ca+ → Li + Ca+ 弾性散乱

Li + Ca+ → Li+ + Ca 無放射性電荷交換散乱

Li + Ca+ → Li+ + Ca + hν 放射性電荷交換散乱

Li + Ca+ → (LiCa)
+

+ hν 放射性分子生成

Li |g⟩ + Ca+ |e⟩ → Li |g⟩ + Ca+ |g⟩ 無放射性状態変化散乱

Li |g⟩ + Ca+ |e⟩ → Li |g⟩ + Ca+ |g⟩ + hν 放射性状態変化散乱

Li |↑⟩ + Ca+ |↓⟩ → Li |↓⟩ + Ca+ |↑⟩ スピン交換散乱

Li |↑⟩ + Ca+ |↑⟩ → Li |↑⟩ + Ca+ |↓⟩ スピン緩和散乱

状態変化散乱 (quenching collision, state-changing collision) は電子励起状態に

あった原子あるいはイオンが散乱によって基底状態に緩和する散乱過程のことであ

る [10]．この散乱過程にも放射性と無放射性の過程が想定されるが，上記の電荷交

換散乱と同様のメカニズムで起きると考えられる．

分子生成は原子とイオンが束縛状態に遷移し，分子イオンになる過程のことであ

る．始状態からある電子状態のある振動回転準位に遷移することで起き，余剰分の

エネルギーは電磁波として放出する．余剰エネルギーを運動エネルギーとして放出

すると運動量保存則を満たさないため，このような無放射性分子生成過程は二体の

散乱では存在しない．一方で三体以上では運動量保存則を満たすことができるため

許容される．

原子はスピン自由度を持つため，スピンが変化する散乱過程も考えられる．スピ

ンに関わる原子-イオン系の散乱は二つ報告されており，一つがスピン交換散乱であ

り，もう一方がスピン緩和散乱である [11, 88]．スピン交換散乱では散乱前後で原子

とイオンのスピンが交換する散乱過程であり，スピン緩和散乱ではスピンが保存せ

ず，例えば表中に示したように始状態がアップスピン同士であるが，終状態ではアッ

プスピンとダウンスピンになる．表 4中のスピンに関係する散乱は一例である．

上では二体の散乱過程について述べたが，三体過程では無放射性の分子生成が許

される．二体の過程では二粒子が分子になるため，エネルギー保存則は満たせても，

運動量保存則は決して満たせない．一方で三体では散乱に関わる三粒子のうち二粒

子が分子になり，残り一つ原子と分子が運動量を分配することができるので運動量
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保存則も満たすことが可能である．上でも記述したが，我々の使った実験系ではイ

オン同士の距離が内部状態変化が起こるほど近接しない系であるため，三体過程で

あっても中性原子-中性原子-イオンの散乱しかとり得ず，中性原子-イオン-イオンの

散乱は起こり得ない．表 5に Li-Ca+ 系での三体散乱過程を列挙した．生成される

表 5 Li原子-Ca+イオン系の三体散乱過程

Li + Li + Ca+ → (LiCa)
+

+ Li 分子生成

Li + Li + Ca+ → (Li2)
+

+ Ca 分子生成

分子には (LiCa)
+ と (Li2)

+ が考えられる．原子-イオン系の三体散乱は Rb-Ba+ 系

にて観測された [89, 90]．

2.3.2 古典散乱理論

ここでは中性原子-イオン散乱を古典的な観点から概観する．中性原子-イオン散

乱の理論はランジュバンによって研究された [49]．古典的な領域での中性原子-イオ

ン散乱はそのメカニズムから二つの領域に分けられる．一つはランジュバン散乱で

あり，もう一つはグランシング散乱である．また，前述のように散乱過程は弾性散

乱と非弾性散乱に分けられるが，この観点についても記述する．

運動する質量 matom の原子と質量 mion のイオンの散乱を考える．この二粒子の

相互作用ポテンシャルは式 (16)で表される．最初，二粒子は無限遠方に離れてお

り，近づいてきて散乱するとする．

重心座標系をとることで二粒子の問題を一粒子の問題に帰結する．すると換算質

量 µ = matommion

matom+mion
の粒子が相対速度 vrel で運動している仮想粒子が原点にある

ターゲットで散乱すると考えることができる．また相対位置ベクトルは r とする．

この散乱は初期相対速度の方向に平行な重心座標系の原点を通る軸について回転

対称性を持つので以下では二次元系で考える．これを図に表すと図 5 のようにか

ける．

相対位置ベクトル r は二次元極座標 (r, φ)で表すと

r = r cosφêx + r sinφêy (22)

である．

43



第 2 章 原子とイオンの相互作用

図 5 重心系における二粒子の散乱．vrel で入射した仮想粒子は原点にある仮想

ターゲットによって軌道を曲げられる．相互作用しないときの最近接距離が bで

あり，衝突径数と呼ばれる．実際の最近接距離は r0 とおいた．

êx と êy は x軸，y 軸方向の単位ベクトルである．また，図中の bは衝突径数と呼

ばれ，式 (16)で表される相互作用が存在しない際の最近接距離である．

この系の全エネルギー Etot を考える．運動エネルギーとポテンシャルエネルギー

の和でかけるので

Etot =
µ

2

{(
dr

dt

)2

+ r2
(
dφ

dt

)2
}

− C4

r4
(23)

二粒子が無限遠方に離れている初期状態 r → ∞ では相互作用は無視できるので

式 (7)より

Etot|r→∞ =
µ

2
v2rel (24)

となる．

ところで，この重心系の仮想粒子が原点周りに持つ角運動量ベクトル Lについて

考える．角運動量ベクトル Lは

L = r × µvrel (25)
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となる．

このベクトルの方向は図 5の紙面の法線方向であるが，このベクトルの大きさ Lは

L = µr2
dφ

dt
= µvrelb (26)

と書ける．

式 (26)を式 (23)の右辺第一項括弧内の第二項に代入して dr
dt について解くと

dr

dt
= ±vrel

√
1 − b2

r2
+

2C4

µvrel2r4
(27)

となる．

仮想粒子が原点に最近接する点，図 5中の r0 について考える．この最近接点通過時

は r は時間変化しない. つまり，

dr

dt

∣∣∣∣
r=r0

= 0 (28)

であるから，式 (27)は r = r0 において

r20 =
b2

2
±

√
b4

4
− 2C4

µvrel
(29)

となる．

r0 が実数になるためには根号内が正になる必要があるので

b4

4
≥ 2C4

µvrel
(30)

である．

すなわち実数になる境界の衝突係数 bc は

bc =

(
8C4

µvrel

)1/4

=

(
4C4

Etot

)1/4

(31)

となる．以上の議論は学位論文 [51]を参考にした．
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グランシング散乱

式 (31)について b > bc のとき起きる散乱をグランシング散乱 [51]と呼ぶ．この

散乱では粒子はポテンシャルによって軌道を変化させられて運動方向が変化する．

粒子は比較的単純な軌道を描くが，粒子同士はさほど近接せずに散乱するため大き

な運動量の変化も起こりにくいと考えられる．同様の理由により，グランシング散

乱では非弾性散乱は起こりづらいと考えられる．分子生成は当然として，電荷交換

散乱やスピン交換散乱が起きるためには原子核に束縛された電子の状態に強く作用

する必要があるからだ．

ランジュバン散乱

式 (31)について b < bc のとき起きる散乱をランジュバン散乱と呼ぶ．このとき，

粒子はポテンシャルにキックされて軌道が単純に曲げられる散乱ではなく，粒子が

ポテンシャルにとらわれて，内向きのスパイラルを描きつつ近接して散乱する過程

である．このランジュバン散乱断面積は P. M. Langevinにより

σL = πb2c = 2π

√
C4

Ecoll
(32)

と導出されている [49]．

ランジュバン散乱が起きたとき二粒子は非常に近接していき，相互作用ポテン

シャルの古典的転換点 (turning point)まで近接した後，離れていくと考えられる．

そのため，グランシング散乱よりも大きな運動量の交換が起きると考えられる．ま

た，グランシング散乱の場合二粒子が近接しないため，非弾性散乱が起こりづらい

と述べたが，ランジュバン散乱の場合，粒子がボーア半径の数倍程度の距離まで近

接するので非弾性散乱が起きると考えられる．すなわち，古典的な散乱領域で，非

弾性散乱が起きたときはランジュバン散乱が起きたと考えることができる．
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2.3.3 量子散乱理論

ここでは中性原子-イオン間の散乱を量子力学的に取り扱う．中性原子-イオン間

には相互作用ポテンシャルエネルギーが存在し，そのポテンシャルに沿って散乱が

おきる．2.2 で電荷-誘起双極子の相互作用を考えることにより，中性原子-イオン

間の相互作用ポテンシャル曲線を考えたが，実際は図 4 に示したように Li 原子と

Ca+ イオンに存在する内部状態によって多数の曲線が存在する．これは実際には原

子は古典的な質点ではなく，原子核や電子といった内部構造が存在するためである．

また電荷-誘起双極子間の相互作用は中性原子-イオン間距離が十分遠いときに有効

である一方で中性原子-イオン間距離が近接するとやはり内部構造に由来するずれが

生じると考えられる．

まず中性原子-イオン系のシュレディンガー方程式について議論した後，散乱理論

の概要と弾性散乱断面積について述べる．

一方で原子イオン間距離が十分遠い領域では原子の内部構造の詳細を厳密に取り扱

わなくてよいため 2.2に示した相互作用ポテンシャルが良い近似となる．これを利

用し，散乱エネルギーが大きいときの弾性散乱断面積について半古典理論にて議論

する．

原子-イオン系のシュレディンガー方程式

中性原子-イオン間の相互作用を厳密に取り扱うためには多体のシュレディンガー

方程式を解く必要がある．Li原子と Ca+イオンの散乱を考える場合，それぞれの原

子を構成する原子核とすべての電子について相互作用を考える必要がある．これを

簡単に扱うために，Li原子と Ca+ イオンの内部構造を考えてみる．Li原子，Ca+

イオンともに安定な希ガス型の配置に加えて価電子が一つ存在する電子配置である．

そこで，原子核と内殻電子をまとめて扱い，原子核によるポテンシャルは内殻電子

による遮蔽効果で実効的にクーロンポテンシャルを形成していると考える．すなわ

ち，Li+ と一つの価電子から Li原子は構成されているとみなし，Ca2+ と一つの価

電子から Ca+ イオンは構成されているとみなす．するとシュレディンガー方程式で

陽に扱うのは原子核と内殻電子による実効的な中心ポテンシャルと Li原子と Ca+

イオンにそれぞれひとつずつ存在する価電子である．図 6にこの系の模式図と距離

の定義を示した．この系のシュレディンガー方程式は次の式 (33)のように書ける．
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図 6 Li-Ca+ 系の模式図．

ĤΨ =

(
− ℏ2

2matom
∇2

atom − ℏ2

2mion
∇2

ion

− ℏ2

2me
∇2

e1 −
ℏ2

2me
∇2

e2

− e2

4πϵ0rLi−e1

− 2e2

4πϵ0rCa+−e1

− e2

4πϵ0rLi−e2

− 2e2

4πϵ0rCa+−e2

+
e2

4πϵ0re1−e2

+
2e2

4πϵ0R

)
Ψ = EΨ

(33)

上式中のme は電子の質量である．

ここでハミルトニアン Ĥ の一，二項目は Li+ と Ca2+ イオンの運動エネルギー項

であり，三．四項目は価電子 e1，e2 の運動エネルギー項である．五，六項は価電子

e1 と Li+ あるいは Ca2+ 間の実効的なポテンシャルであり，七，八項は価電子 e2

とのそれである．また九項目は価電子間の相互作用項であり，十項目は核間，すな

わち Li+ と Ca2+ 間の相互作用である．ただし，ここではスピン自由度に関しては

考慮しない．

ここで式 (33)にボルン-オッペンハイマー近似を適用する．これは核の質量が電

子の質量に比べてはるかに重いことから，電子の運動は核の運動より十分に速く，

核の運動を無視できるとする近似である．式 (33)をこの近似のもと電子の運動と核
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の運動に分離すると，電子の運動に関する方程式は

ĤΨe =

(
− ℏ2

2me
∇2

e1 −
ℏ2

2me
∇2

e2

− e2

4πϵ0rLi−e1

− 2e2

4πϵ0rCa+−e1

− e2

4πϵ0rLi−e2

− 2e2

4πϵ0rCa+−e2

+
e2

4πϵ0re1−e2

)
Ψe = WΨe

(34)

と書ける．

式 (34)について原子核間距離を変化させて計算すると電子の状態 Ψe と電子のエネ

ルギーW (rLi−Ca+)が得られる．このエネルギー曲線を核運動のポテンシャルとし

て核に関するシュレディンガー方程式を記述すると

ĤnΨn =

{
− ℏ2

2matom
∇2

atom − ℏ2

2mion
∇2

ion

+
2e2

4πϵ0R
+ W (R)

}
Ψn = E′Ψn

(35)

となる．

上式 (35)のハミルトニアン中の三項目は核間の相互作用であり，四項目は電子のエ

ネルギー曲線である．以上の二つの項が原子-イオン間散乱の実効的なポテンシャル

であり，V (R) = 2e2

4πϵ0R
+ W (R) とおく．

式 (35) を重心座標系で書き換えて重心運動と相対運動に分離する．ポテンシャ

ル V (R)は核の相対位置にのみ依存するため，重心運動は自由空間中の運動となる．

すなわち，平面波が解である．

一方で相対運動のシュレディンガー方程式は

ĤrelΨrel =

{
− ℏ2

2µ
∇2

rel + V (R)

}
Ψrel = ErelΨrel (36)

とかける．ここで換算質量 µ の粒子の波動関数を ΨR とし，エネルギーを Erel と

した．

式 (36)中のポテンシャル V (R)は球対称ポテンシャルであるため，波動関数 ΨR

は動径方向と角度方向に変数分離することができる．さらに波動関数を軌道角運動
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量量子数 lで分解する．

Ψrel(R) =
∞∑
l=0

l∑
m=−l

Cm
l Φl(R)Y m

l (θ, ϕ) (37)

ただし，Cm
l は任意係数，Y m

l は球面調和関数であり，l, mは量子数である．また，

Φl(R)は動径方向の関数である．

上式 (37)のように角運動量の固有関数で波動関数を展開する手法を部分波展開と呼

ぶ．この手法は特に冷却原子系などの低エネルギーでの散乱を取り扱うとき非常に

有効である．本研究で扱う原子-イオン散乱も絶対零度近傍の低エネルギー散乱であ

るため，この手法が有効であると考えられる．

動径方向の方程式は{
− ℏ2

2µ

(
∂2

∂R2
+

2

R

∂

∂R

)
+

ℏ2l(l + 1)

2µR2
+ V (R)

}
Φl(R) = ErelΦl(R) (38)

となる．

上式を簡単にするため

Φl(R) =
χl(R)

R
(39)

と置き換えると式 (38)は{
− ℏ2

2µ

∂2

∂R2
+

ℏ2l(l + 1)

2µR2
+ V (R)

}
χl(R) = Erelχl(R) (40)

になる．すなわち動径方向のは方程式はボルン-オッペンハイマー近似に基づくポテ

ンシャルエネルギー曲線 V (R)と遠心力ポテンシャルの和からなるポテンシャル項

を持つ．ただし lは散乱の軌道角運動量の量子数である．

なお動径方向の波動関数が満たすべき境界条件の一つとして，原点付近で波動関数

式 (39)の形が

Φl(R) =
χl(R)

R
∼ Rl (41)

を満たす必要があり，ここから原点 R = 0において Φl(R) = 0である

一方の角度方向の解に関して述べる．球対称ポテンシャルであるため，粒子の入

射方向の軸まわりに回転対称性を持つ．すると角度 ϕに関する依存性がない（ただ

し，今回はスピン自由度について考慮していない）．すなわち，

Y m=0
l (θ, ϕ) =

√
2l + 1

4π
Pl(cos θ) (42)
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となる．Pl(cos θ)はルジャンドル関数である．

以上より，波動関数 Ψrel(R)は，Cl を任意係数として

Ψrel(R, θ, ϕ) =
∞∑
l=0

Cl
χl(R)

R
Pl(cos θ) (43)

となる．

以上の議論は文献 [1, 91]を参考にした．

散乱断面積

上記の時間に依存しない原子-イオン系のシュレディンガー方程式より，原子-イ

オン間の相互作用は仮想的な一粒子が中心力ポテンシャルによって散乱される問題

へと帰着できることが分かった．さらに部分波展開を用いて波動関数を展開し，動

径方向のシュレディンガー方程式を得た．ここでは文献 [91, 92, 93, 94]をもとに中

心力ポテンシャルによる散乱を議論し，散乱断面積を導出する．

これまでに議論した定常状態の散乱問題に適した境界条件を考える．遠方から飛

んできた粒子が中心力ポテンシャルに入射し，散乱されるとき原子-イオン間の相互

作用ポテンシャルは遠方で距離の四乗に反比例するため，R → ∞において作用を
無視できる．すなわち，無限遠方での波動関数は入射粒子による入射平面波とポテ

ンシャルによる散乱に起因する外向き球面波によって書ける．

Ψ′(R)|r→∞ = eikcollz +
f(θ)

R
eikcollR (44)

第一項が入射粒子の平面波であり入射方向を z とした，第二項が外向き球面波であ

る．ここで，f(θ)は散乱波の振幅を示しており，散乱振幅と呼ぶ．ただし，上で議

論したように z 軸周りの回転対称性を考慮し，角度 ϕを無視している．

微分断面積は散乱振幅の絶対値の二乗でかけることから，弾性散乱の散乱断面積

σel はこれを全範囲で積分することで得られる．

σel = 2π

∫ 2π

0

|f(θ)|2 sin θdθ (45)

ここまでに漸近領域における境界条件を満たす波動関数から弾性散乱断面積の式

を示した．この漸近領域における波動関数に対して前項で記した部分波展開を施す．

まず，平面波はレイリーの公式より

eikcollz = eikcollR cos θ =
∞∑
l=0

(2l + 1)iljl(kcollR)Pl(cos θ) (46)
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と展開される．ただし，jl(kcollR)は球ベッセル関数，Pl(cos θ)はルジャンドル関

数である．

さらに球ベッセル関数の性質より漸近領域 R → ∞では

eikcollz
∣∣
R→∞ =

∞∑
l=0

2l + 1

2ikcollR

{
eikcollR − (−1)le−ikcollR

}
Pl(cos θ) (47)

となる [95]．

一方で球面波に関して散乱振幅をルジャンドル関数で展開し

f(θ) =
∞∑
l=0

(2l + 1)flPl(cos θ) (48)

が得られる．ここで fl は各部分波の振幅を示す．

以上より部分波展開した波動関数 Ψ′ の漸近領域における形は

Ψ′|R→∞ =

{
eikcollz +

f(θ)

R
eikcollR

}∣∣∣∣
R→∞

(49)

=
∞∑
l=0

2l + 1

2ikcoll

{
(1 + 2ikcollfl)

eikcollR

R
− (−1)l

e−ikcollR

R

}
Pl(cos θ)(50)

と得られる．

ここでこの式 (50)括弧内の第一項は外向き球面波，第二項は内向きの球面波である

ことがわかる．さらに入射平面波は式 (47)からもわかるように波面が球対称な外向

き球面波と内向き球面波の和からなる．一方でポテンシャルによる散乱波は外向き

球面波であり，括弧内第一項の係数 2ikcollfl の項である．

今回取り扱っているのは弾性散乱であるため，粒子の増減は起きない．すなわち，

外向き球面波と内向き球面波の振幅の絶対値が等しくなることが，確率の保存から

要請される．つまり |1 + 2ikcollfl| = 1 を満たす必要がある．遠方で観測される散

乱による波動関数の変化は位相変化であるためこの位相シフトを δl として

1 + 2ikcollfl = e2iδl (51)

と表すことができる．

部分波の散乱振幅 fl について上式 (51)を解くと

fl =
e2iδl − 1

2ikcoll
=

e2iδl sin δl
kcoll

=
1

kcoll cot δl − ikcoll
(52)
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と求められるので式 (48)から

f(θ) =
∞∑
l=0

(2l + 1)
e2iδl sin δl

kcoll
Pl(cos θ) (53)

と書き換えることができる．

以上から散乱振幅 f(θ)を散乱による波動関数の位相シフト δl に関する問題に帰着

することができた．

式 (53)を利用して散乱断面積の式 (45)をルジャンドル関数の直交性を用いて整

理すると

σel =
∞∑
l=0

σl =
4π

k2coll

∞∑
l=0

(2l + 1) sin2 δl (54)

となる．

以上より散乱断面積を各部分波の位相シフトを用いて書くことができた．

上の議論では中心力ポテンシャルによる散乱問題について入射波の位相がポテン

シャルの存在によって位相 δl だけシフトするという問題に帰着した．またこの結

論を導くために確率の保存を利用した．ところで位相シフト δl は式 (40)に示した

動径方向のシュレディンガー方程式の解がポテンシャル V (R) + ℏ2l(l+1)
2µR2 の存在に

よってシフトすることに対応している．以下では位相シフトと動径方向の波動関数

の関係について記述する．

さて距離 R がポテンシャル到達距離である特性距離 r∗ よりも遠い領域での動径

方向の解を考えてみる．ただし，R > r∗ においてポテンシャルの効果は無視できる

とする．つまり，自由粒子に関する波動関数であるため球ベッセル関数の線形結合

で表すことができる．この動径方向の波動関数を式 (43)に代入した上で漸近領域で

のふるまい Ψrel|R→∞ を考える．この漸近領域の波動関数は以前，式 (50) で導い

た漸近領域の波動関数と一致すると考えられる．以上より動径方向の解は球ベッセ

ル関数を用いて以下のようにかける．

Φl(R) = Dl {cos δl jl(kcollR) − sin δl nl(kcollR)} (55)

ここで，Dl は規格化定数，jl(kcollR) は球ベッセル関数 (第一種球ベッセル関数)，

nl(kcollR)は球ノイマン関数 (第二種球ベッセル関数)である．
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s波散乱

冷却原子系のように散乱エネルギーが非常に低くなると，軌道角運動量量子数が

大きい部分波の寄与は無視することができるようになる．これは遠心力ポテンシャ

ルによる障壁を透過できなくなるためである．ポテンシャルの有効距離に相当する

2.2.2で議論した特性距離 r∗ が 1/kcoll に比して同程度から小さくなると，l = 0の

s波散乱が支配的な領域となる（これは 2.2.2に記した散乱エネルギーが E∗ 以下に

なるという議論と同等である）．

ここでは以下の条件の下で s波散乱のみを考えることとする．

1

kcoll
≫ r∗ (56)

この条件下での R > r∗ における動径方向の波動関数 Φl(R) ∼ Φ0(R) は式 (55)

より

Φ0(R) = D0 {cos δ0 j0(kcollR) − sin δ0 n0(kcollR)} (57)

= D0

{
cos δ0

sin(kcollR)

kcollR
+ sin δ0

cos(kcollR)

kcollR

}
(58)

= D0 cos δ0
1

R

{
sin(kcollR)

kcoll
+

tan δ0
kcoll

cos(kcollR)

}
(59)

と求められる．

ここで長波長極限（低エネルギーの極限）kcoll → 0を考えると式 (59)の波動関数は

Φ0(R) = D′
0

{
R + lim

kcoll→0

tan δ0
kcoll

}
(60)

となる．ただし定数部分を新たにまとめて D′
0 と置きなおした．

ところで上式 (60)中の第二項を

a ≡ − lim
kcoll→0

tan δ0
kcoll

(61)

と定義し，散乱長と呼ぶ．

すなわち長波長極限では波動関数は直線になり，振幅がゼロとなる距離が散乱長で

あることがわかる．つまり，外側のポテンシャルで決まる波動関数を内側のポテン

シャルが存在しないものとして内側まで延長していったときに振幅がゼロになる点

である．この散乱長はポテンシャルの形状あるいは入射エネルギーによって正負両

方の値をとりうる．原子-イオン系については文献 [96]にて実際に計算されている．
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長波長極限における散乱断面積について式 (54)と式 (52)より

σel ∼ σ0 = 4π lim
kcoll→0

|f0|2 (62)

= 4π lim
kcoll→0

∣∣∣∣ 1

kcoll cot δ0 − ikcoll

∣∣∣∣2 (63)

= 4πa2 (64)

となる．なお，二行目から三行目には散乱長の定義，式 (61)を用いている．以上か

ら低エネルギーの極限における散乱断面積を導くことができた．散乱長は長さの次

元をもつため式 (64)は長さの二乗の次元を持つが，その表式は古典的な散乱断面積

より四倍大きくなることを示している．

共鳴散乱

l > 0 のときは遠心力ポテンシャルによるポテンシャル障壁が形成されることは

2.2.2と図 3(b)に示した．このときポテンシャルの内側とポテンシャル障壁によっ

て Erel > 0に束縛状態が形成され得る．しかし，遠心力ポテンシャルによるポテン

シャル障壁は有限の高さを持つため有限の時間でトンネル効果によって崩壊する．

このような束縛状態のことを準束縛状態と呼ぶが，入射エネルギーが準束縛状態の

エネルギーに等しくなると共鳴的に散乱断面積が増加することが知られている．こ

うした共鳴散乱を形状共鳴と呼ぶこともある．

こうした共鳴構造は核による中性子の散乱においてよく研究されており，ブライ

ト-ウィグナーの公式が知られている [97]．
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2.3.4 半古典理論

散乱の角運動量 l が十分大きいときの弾性散乱断面積について述べる．以下の理

論は文献 [48]にて述べられている．

軌道角運動量量子数 l が大きいとき，遠心力ポテンシャルによるポテンシャル障

壁によって粒子間の距離が近接することができない．すなわち，ポテンシャルの

内側の詳細を無視することが可能である．一方で量子数 l が小さいときは，ポテン

シャルの内側による位相シフトの効果が大きいと考えられる．

上記の考えをもとに式 (54) を軌道角運動量量子数の大きさで二つの領域に分割

する．

まず，角運動量量子数 l が十分大きく，ポテンシャル障壁によって生じる転回点

までのポテンシャルによる位相シフトを考慮すればよいときを考える．このような

ときの位相シフト δl は

δl ≈ − µ

ℏ2

∫ ∞

Rt

dR
V (R)√

k2coll −
(l+1/2)2

R2

(65)

と書ける [48]．ここで Rt はポテンシャル障壁によって生じた古典的転回点である．

漸近領域では式 (38) 中のポテンシャルエネルギー曲線 V (R) は式 (16) に示した

ポテンシャルエネルギー曲線に近似できるため，式 (65) は以下のようにまとめら

れる．

δl ≈
πµ2C4

4ℏ4
Ecoll

l3
(66)

以上のように角運動量量子数が大きいときの位相シフトを示すことができた．

すると式 (66)が示すように位相シフトは lの三乗に反比例するので lが十分大きい

と δl が小さくなり以下の近似が成り立つ．

sin δl ≈ δl (67)

一方で角運動量量子数が小さくポテンシャル内部が影響する場合，位相シフトは

角運動量によって大きく変動するため平均値をとって δl =
∣∣π
4

∣∣とすることができる
（位相シフトは −π

2～
π
2 の範囲である）．すると sin δl ≈

∣∣∣ 1√
2

∣∣∣となる．
上の近似を参考に弾性散乱断面積，式 (54)を l = lsemi においてに分割する．た

だし，lsemi 以上では式 (66)の近似が成立する程度に軌道角運動量量子数が大きい
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ものとする．

σel =
4π

kcoll

{
lsemi−1∑
l=0

(2l + 1) sin2 δl +

∞∑
l=lsemi

(2l + 1) sin2 δl

}
(68)

≈ 4π

kcoll

{
lsemi−1∑
l=0

2l + 1

2
+

∫ ∞

lsemi

2lδ2l dl

}
(69)

=
4π

kcoll

(
lsemi

2

2
+

lsemi
2

2
δ2l

)
(70)

=
2π

kcoll
lsemi

2
(
1 + δlsemi

2
)

(71)

上式の一行目と二行目の間には上で示した近似を使用した．

ここで δlsemi
= π

4 をとすると lsemi は式 (66)より

lsemi =

(
µ2C4

4ℏ4
Ecoll

)1/3

(72)

となるので式 (71)は以下のように書き下せる．

σel = π

(
µC2

4

ℏ2

)1/3 (
1 +

π2

16

)
E

−1/3
coll (73)

上式 (73)が半古典近似による弾性散乱断面積であり，散乱エネルギーの三乗に反比

例する．

Li原子-Ca+ イオン系における弾性散乱断面積の測定結果は式 (73)によく一致する

ことが確かめられている [40]．
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第 3章

イオントラップの原理

本研究では中性原子とイオンの相互作用を取り扱ったが，絶対零度近傍での散乱

を観測するため，外界と隔絶した状況で中性原子あるいはイオンを長時間保持する

必要がある．混合系では中性原子とイオンをそれぞれ異なる実験技術で捕獲したが，

ここでは特にイオンに関する捕獲技術について述べる．イオンは電荷をもつため電

場や磁場を用いて捕獲することができ，これらは荷電粒子トラップと呼ばれ，ペニン

グトラップとパウルトラップが広く用いられている．開発者である H. G. Dehmelt

とW. Paulはイオントラップ法の開発の功績で 1989年のノーベル物理学賞を受賞

している．

本章では特にイオンのトラップに用いたパウルトラップについて原理やトラップ

中のイオンの運動について述べる．

3.1 パウルトラップ中のイオンの運動

イオンをはじめとした荷電粒子は電荷をもつため電場を用いて容易に制御可能で

ある．しかしながら静電場を用いてイオンを捕獲することは不可能であり，これは

アーンショウの定理と呼ばれる．これは静電場のみではポテンシャルの極大点およ

び極小点を作り出せないことに由来する．そこで高周波電場を用いて粒子を捕獲す

る装置をパウルトラップもしくは RFトラップと呼ぶ．



第 3 章 イオントラップの原理

図 7 2 次元のパウルトラップ．双極面をもつ 4 つの電極から構成される．ト

ラップ中心に原点をおき，中心から電極の最近接点までの距離を R0 とする．向

かい合った電極に同位相の高周波電圧 VRF cosΩRFt+ VDC を加える．

3.1.1 イオンの運動方程式

パウルトラップ中のイオンの運動方程式について考えてみる．イオンを捕獲する

ためには三次元的な閉じ込めを行う必要があるが，ここでは高周波（RF）電場によ

る二次元的な閉じ込めについてについてのみ述べる．残り一軸の閉じ込めについて

は実際に使用したイオントラップの形状により近い形を想定した上で 3.1.3 にて記

述する．なお，以下の議論は文献 [98, 99, 100]を参考にした．

二次元的な閉じ込めを行うパウルトラップは図 7 に示したように双極面を持っ

た四つの電極より構成される．電極のうち向かい合った二つの電極に同位相の電圧

VRF，角周波数 ΩRF 高周波電場を印加する．x，y 平面上の双極面で囲まれた中心

付近には

Uxy =
VRF cos ΩRFt + κVDC

2R2
0

(−x2 + y2) (74)

というポテンシャルが形成される．

ここで tは時間，VDC はオフセット電圧，R0 はトラップ中心から電極までの最近接

距離である．また，κは幾何因子と呼ばれる値で κ < 1を満たす．このポテンシャ
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3.1 パウルトラップ中のイオンの運動

図 8 パウルトラップの高周波電場によるポテンシャル．x, y 軸の山と谷の関係

は時間的に振動する．中心付近の鞍点にイオンは捕獲される．振動電場は鞍点を

中心に回転するポテンシャルとしてしばしば取り扱われる．

ルは図 8のような形状であり，時間的に山と谷が変動する．中心付近は鞍点と呼ば

れ，この付近にイオンは捕獲される．

このポテンシャル中の電荷 Q，質量mの荷電粒子の運動方程式は

m
d2x

dt2
= −Q

∂Uxy

∂x
= Q

VRF cos ΩRFt + VDC

R2
0

x (75)

m
d2y

dt2
= −Q

∂Uxy

∂y
= −Q

VRF cos ΩRFt + VDC

R2
0

y (76)

と記せる．

ここで以下の置き換えを行う．

ax = −ay = − 4QκVDC

mR2
0Ω2

RF

(77)

qx = −qy = − 2QVRF

mR2
0Ω2

RF

(78)

ξ =
ΩRFt

2
(79)

この ax，ay，qx，qy のことをそれぞれ aパラメータ，q パラメータと呼ぶ．

すると式 (75)，式 (76)は

d2x

dt2
+ {ax − 2qx cos 2ξ}x = 0 (80)

d2y

dt2
+ {ay − 2qy cos 2ξ}y = 0 (81)
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と書き換えられる．

さらに Xi を導入して i = x, y に対して Xx = xと Xy = y に対応させる．すると

式 (81)は
d2Xi

dt2
+ {ai − 2qi cos 2ξ}Xi = 0 (82)

とまとめられる．

このような方程式をマシュー方程式と呼ぶ．マシュー方程式は安定解と不安定解を

持ち，安定解ではイオンは x − y 平面のある領域内を振動する．一方で不安定解で

は x軸あるいは y 軸あるいは両軸の方向の運動が発散する．これはイオンが捕獲で

きないことに対応している. つまりマシュー方程式が安定な解を持つことがイオン

が捕獲されることに対応する [101]．

マシュー方程式が安定解を持つか不安定解を持つかはパラメータ ai と qi のに

よって決まり，初期状態によらない．マシュー方程式の解は ai-qi 面上において安定

解領域と不安定解領域に区別することが可能である．このような図をスタビリティ

ダイアグラムと呼ぶ [99, 101]．

また，マシュー方程式の安定解は以下のようになることが知られている．

Xi(ξ) = Aejβiξ
∞∑

n=−∞
C2ne

j2nξ + Be−jβiξ
∞∑

n=−∞
C2ne

−j2nξ (83)

ここで Aと Bは任意定数であり，C2n および βi は ai と qi の関数である．また，j

は虚数単位である．

安定解には ai-qi 面上の高次の解が存在するが，イオントラップに用いられるの

は最低次の解である．次項では最低次の解について述べる．

62



3.1 パウルトラップ中のイオンの運動

図 9 二次元パウルトラップのスタビリティダイアグラム．中心にある赤線で囲

まれた領域が ai-qi 面の最低次の安定解領域を示す．3.1.3にて後述するリニアパ

ウルトラップのスタビリティダイアグラムも同様の形状を持つ．

3.1.2 最低次の安定解

最低次の安定解の領域は ai-qi 面上で以下の関数による曲線に囲まれた部分で

ある．

ai0 = −1

2
q2i +

7

128
q4i −

29

2304
q6i +

68687

18874368
q8i + · · ·

ai1 = 1 − qi −
1

8
q2i +

1

64
q3i −

1

1536
q4i

− 11

36864
q5i +

49

589824
q6i −

55

79626240
q7i −

83

34389440
q8i + · · ·

ai0 = −ai0

ai1 = −ai1

(84)

この式は文献 [102]に依った．

図 9 にスタビリティダイアグラムを示した．囲まれた領域内で最低次の安定解を

持つ．

また最低次の近似解を求めるために ai, q
2
i ≪ 1 として式 (83) の安定解を求め
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ると

Xi(t) ≈ X1i cos (ωit + ϕi)
{

1 +
qi
2

cos (ΩRFt)
}

(85)

となる．

ここで

ωi =
ΩRF

2

√
qi2

2
+ ai (86)

である．X1i，ϕi は初期条件によって決まる振幅と位相である．
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3.1 パウルトラップ中のイオンの運動

図 10 典型的なリニアパウルトラップ．4本の RF電極（高周波電極）と 2本の

エンドキャップ電極からなる．エンドキャップ電極には静電場を加え z 軸の閉じ

込めを担う．

3.1.3 リニアパウルトラップ

この項では実際に用いたイオントラップに近い形状をもとにイオントラップ中の

イオンの運動を議論する．実験に用いたパウルトラップはリニア（線形）パウルト

ラップと呼ばれ，二次元的な閉じ込めを上で議論したような高周波電場で行い，残

り一軸の閉じ込めを静電場で行う．

図 10 に典型的なリニアパウルトラップを示す．４本の長い柱状の電極と二つの

短い柱状の電極からなる．４本の電極は図 10 のように高周波電圧を加える．すな

わち 3.1.1にて議論した四つの電極に相当し，x-y平面の閉じ込めを行う．一方の二

つの柱状電極は z 軸方向の閉じ込めを実現するためについており，図 10に示した

ように静電圧 VDCz を印加する．

さて，静電場中のイオンの運動方程式を考えてみる．静電場が作る z 軸方向につ

くるポテンシャルは

Uz =
κVDCz

Z2
0

zz (87)

である．

すなわち運動方程式は

m
d2z

dt2
= −Q

∂Uz

∂z
= −Q

2VDCz

Z2
0

z (88)

と書き下せる．

65



第 3 章 イオントラップの原理

ここで式 (77)を参考に以下の置き換えを行うと

− 1

2
az = −4QκVDC

mZ2
0

(89)

運動方程式 (90)は次のように書き換えられる．

d2z

dt2
+ azz = 0 (90)

この微分方程式は単振動の運動方程式であるから，ただちに

z(t) = z1 cos (ωzt + ϕz) (91)

が得られる．ただし z1 と ϕz は初期条件によって定まる振幅と位相である．

ここで
ωz =

√
az (92)

である．

こうして z 軸方向の運動を導くことができた．

以上より x，y，z のすべての軸に関する運動を導出することができた．これらを

改めてまとめて書き下すと

x(t) ≈ x1 cos (ωxt + ϕx)
{

1 +
qx
2

cos (ΩRFt)
}

(93)

y(t) ≈ y1 cos (ωyt + ϕy)
{

1 +
qy
2

cos (ΩRFt)
}

(94)

z(t) = z1 cos (ωzt + ϕz) (95)

ただし，

ωx =
ΩRF

2

√
q2x
2

+ ax (96)

ωy =
ΩRF

2

√
q2y
2

+ ay (97)

ωz =
√
az (98)

である．ただしX1x = x1，X1y = y1，ϕx，ϕy はそれぞれ x軸，y 軸についての初

期条件で決まる振幅と位相である．
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3.1.4 擬調和ポテンシャル

これまでにパウルトラップ中のイオンの運動を運動方程式の解を求めることで得

たが，ここではこれをもとにリニアパウルトラップ中のイオンが実効的に感じるポ

テンシャルについて議論する．

3.1.2 で求めたように x，y 軸方向に関するイオンの運動は式 (85) となった．こ

の運動は ωi によって決まる比較的ゆっくりした運動と ΩRF によって決める速い振

動が存在する．ゆっくりした運動のことを永年運動と呼び，高周波周波数の運動を

マイクロモーションと呼ぶ．図 11 に数値計算で求めたリニアパウルトラップ中の

イオンの軌跡を示す．図 11(a)について横軸は時間であり，縦軸は x軸に対応する．

ゆっくりした正弦関数状の永年運動とそれよりも速い振動のマイクロモーションが

見て取れる．図 11(b)は x-z 平面上での運動である．永年運動によるリサージュ曲

線にマイクロモーションによる振動が加わっている様子が見て取れる．この数値計

算は分子動力学法に基づいて開発したプログラムを用いた．

マイクロモーションが十分小さいとして無視した場合，イオンの運動は x 軸，y

軸ともに正弦関数で表される．また，リニアパウルトラップの場合 z 軸の方向はマ

イクロモーションは原理的に存在せず，式 (95) から読み取れるように調和ポテン

シャル中の単振動である．すなわちイオンが x-y-z 空間において実質的に感じるポ

テンシャル Uxyz は

Uxyz = 　
1

2
m

(
ω2
xx

2 + ω2
yy

2 + ω2
zz

2
)

(99)

と書ける．

つまり，リニアパウルトラップ中のイオンは実質的に三次元の調和ポテンシャル中

に捕獲されているとみなすことができる．これを擬調和ポテンシャルと呼ぶ．イオ

ンの運動は三次元のリサージュ曲線であり，高周波電場で閉じ込められている x-y

軸方向にはマイクロモーションが存在する．

さらに実験に近い状況でのイオンの擬調和トラップ周波数を考える．実験に用

いた高周波電場はオフセット電圧 VDC = 0 を用いたので ai = 0 である．すると

ωx = ωy が成立し，x軸方向と y 軸方向のトラップ周波数が縮退する．これを代表

して ωr と書くことにすると

ωr =
qΩRF

2
√

2
=

QVRF√
2mR2

0ΩRF

(100)
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となる．

ただし

q = |qi| =
2QVRF

mR2
0ΩRF

2 (101)

である．

この式 (100)を用いれば，q2 ≪ 1が成立するとき qパラメータを用いてトラップ周

波数を求めることができる．

図 11 イオントラップ中のイオンのシミュレーション結果．(a)x軸方向の振動．

(b)x-z 平面のイオンの軌跡．RF の加わった x 軸にはマイクロモーションが加

わっており，静電場による閉じ込めのみの z 軸には単振動のみである．

3.2 外部電場下のイオンの性質

前節では二次元的な高周波による閉じ込めとリニアパウルトラップによる高周波

と静電場による閉じ込めについて議論した．イオンの運動方程式の解からパウルト

ラップ中のイオンの運動には永年運動とマイクロモーションが存在することを示

した．

一方，本節ではトラップに用いた高周波電場と静電場以外の外部電場が印加され

ている時のイオンの運動を議論する．ここの記述は文献 [98]を参考に記述した．

3.2.1 余剰マイクロモーション

式 (85)で求めたようにリニアパウルトラップ中のイオンの運動は x，y 軸方向に

ついて永年運動とマイクロモーションに分けられた．このうち永年運動は熱的なイ

68



3.2 外部電場下のイオンの性質

ンコヒーレントな運動であり，レーザー冷却できる [98, 103]．一方でマイクロモー

ション運動は熱的でないコヒーレントな運動である．このマイクロモーションは

式 (74)のような振動電場によってイオンが直接駆動されるモードである．つまりイ

オンが高周波電場の鞍点で捕獲される場合，最もマイクロモーションは小さくなる

と考えられる．逆にイオンの捕獲点が鞍点とずれているときはマイクロモーション

は大きくなる．このような式 (85)に表れるマイクロモーション以外のそれを余剰マ

イクロモーション [98]と呼ぶ．

余剰マイクロモーションの起源は上記のような鞍点からのずれに以外に電極にか

けた高周波電圧の位相が向かい合った一組の電極間で異なることも挙げられる [98]．

こうした位相ずれはイオントラップの配線に生じる静電容量やインダクタによって

容易に引き起こされ得るが，ここでは無視する．

ところで以下での議論を簡潔に表現するために，これまでに導出したパウルト

ラップ中のイオンの式を整理する．式 (95) と式 (85) を比較すると z 軸の運動は

式 (85) 式中で qi = 0 としたものに等しい．そこで次元を i = x, y, z に拡張する．

すなわち qz = 0のもとでXz = z とする．また x，y，z 軸方向の単位ベクトルとし

て êi を導入する．以下では上のルールに従って記述する．

外部静電場 EDC を印加すると式 (82)は以下のように書き換えられる．

d2Xi

dt2
+ {ai − 2qi cos 2ξ}Xi =

QEDC · êi
m

(102)

この方程式の ai-qi 面の最低次の安定解は

Xi(t) ≈ {X0i + X1i cos (ωit + ϕi)}
{

1 +
qi
2

cos (ΩRFt)
}

(103)

ただし

X0i ≈
4QEDC · êi

mω2
i

(104)

である．

上式 (103)は外部電場 EDC = 0とすれば式 (93)，式 (94)あるいは式 (95)の外部

電場が存在しないときの解に帰結する．すなわち式 (104)の X0i が外部電場による

効果を示しており，イオンの捕獲位置が

X0 = X0xêx + X0yêy + X0zêz (105)

だけ，外部電場によってずれたことを示している．
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3.2.2 イオンの運動エネルギー

3.2.1では外部電場によって生じる余剰マイクロモーションについて記述した．導

出したイオンの運動，式 (103)からイオンの運動エネルギーを考える．前述のよう

にイオンは永年運動とマイクロモーションが存在するのでイオン速度は時間変動す

る．そこで，より周期が長い永年運動の周期 Ti = 2π
ωi
について平均をとる．i軸方

向のイオンの運動エネルギー Eki は

Eki =
1

2
m

⟨(
dXi

dt

)2
⟩

=
1

2
m

∫
Ti

(
dXi

dt

)2

dt

(106)

を計算をすることで

Eki ≈
1

4
mX2

1i

(
ω2
i +

1

8
q2i Ω2

RF

)
+

4

m

{
qiQEDC · êi

(2ai + q2i ) ΩRF

}2

(107)

と得られる．

式 (107)の最初の項は永年運動エネルギーを表しており，二項目は外部電場が存

在しないときのマイクロモーションエネルギーである．そして三項目が余剰マイク

ロモーションエネルギーに対応する．

イオンの運動エネルギーの式 (107)を実際に用いたイオントラップの条件で考え

ると，z 軸については静電場による閉じ込めを行ったので qz = 0より二，三項目は

消去される．さらに 3.1.4でも述べた通り，本研究で用いたイオントラップでは高周

波電圧のオフセット電圧 VDC = 0より ax = ay = 0である．また，外部電場 EDC

を x軸方向のみに印加して x軸のみ余剰マイクロモーションが存在する状況をつく

るとイオンの運動エネルギーはそれぞれの軸について

Ekx =
1

2
mω2

xX
2
1x +

4

m

(
QEDC

qxΩRF

)2

(108)

Eky =
1

2
mω2

yX
2
1y (109)

Ekz =
1

4
mω2

zX
2
1z (110)
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となる．

z 軸は永年運動のみのエネルギーである．x，y 軸の第一項は永年運動エネルギーと

外部電場が存在しないときのマイクロモーションエネルギーの和である．この条件

下ではこの二つのエネルギーは近似的に等しくなる．また x軸の第二項は余剰マイ

クロモーションによるエネルギーである．

3.2.3 イオンのスペクトル

原子やイオンが持つ準位間エネルギーに相当する光を入射すると光の電場成分と

原子の準位が結合して遷移が起きる．ここではパウルトラップ中のイオンにレー

ザー光を入射したときの吸収あるいは放出スペクトルについて述べる．以下の議論

は文献 [98, 104, 105]を参考にした．

基底準位 1と励起準位 2を持つ原子に対して振動電場 E(t)を入射したとき電気

双極子遷移の吸収（放出）スペクトルはローレンツ関数になることが知られている

[45, 106]．すなわちイオンの余剰マイクロモーションが存在せず，イオンの運動が

十分小さいときはイオンの発する蛍光スペクトルはローレンツ型になると考えら

れる．

一方で原子が熱運動している場合はドップラー広がりによってスペクトルはガウ

ス型になることが知られている [106]．しかしながら，パウルトラップ中のイオンの

場合単純な熱運動ではなく，マイクロモーションのため問題は複雑になる．

余剰マイクロモーションが大きく，永年運動はよく冷却されている状況を考える．

こうしたイオンにレーザーによる振動電場を加えた場合，マイクロモーションはコ

ヒーレントな振動のため，イオンが感じる振動電場はレーザーによる角周波数 ωlaser

の電場だけでなく，マイクロモーションによってイオンが運動する周波数でも変化

する．これは振動電場が変調されたようにとらえることが可能である．この観点か

らすると振幅 E0，位相 φlaser，波数ベクトル klaser のレーザー電場は

E(t) = Re {E0 exp (jk ·Xi − jωlasert + φlaser)} (111)

とかける．ただし j は虚数単位．

ここで簡単に取り扱うために余剰マイクロモーションに比して永年運動は冷却され
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十分小さいとする．すると |X0i| ≫ |X1i|が成立するので k ·Xi について

k ·Xi = (kx, ky, kz) · (Xx, Xy, Xz)

≈ (kx, ky, kz)

·
(
X0x +

1

2
X0xqx cos ΩRFt,

X0y +
1

2
X0yqy cos ΩRFt,

X0z +
1

2
X0zqz cos ΩRFt

)

= k ·X0i +
1

2

 ∑
i=x,y

kiX0iqi

 cos(ΩRFt)

(112)

と計算できる．三つ目の式で和の中に i = z が抜けているのは qz = 0 だからであ

る．

ここで

β =

∣∣∣∣∣∣12
∑
i=x,y

kiX0iqi

∣∣∣∣∣∣ (113)

とおく．この β を変調指数 (modulation index)と呼ぶ．

以上より式 (111)内の exp(jk ·Xi) = exp(jk ·X0i) exp{jβ cos(ΩRFt)} とまとめ
られた．

さらにベッセル関数の母関数による定義を用いて

exp{jβ cos(ΩRFt)} =
∞∑

n=−∞
Jn(β) exp

{
jn

(
ΩRFt +

π

2

)}
(114)

と変換できる [95]．

以上より式 (111)は

E(t) = Re

[
E0 exp (jk ·Xi)

∞∑
n=−∞

Jn(β) exp
{
−jωlasert + φlaser + jn

(
ΩRFt +

π

2

)}]
(115)

と書き直される．
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この振動電場とイオンの二準位間の相互作用の光学ブロッホ方程式を解くと励起

準位 2の存在確率を示す密度行列要素 ρ22 は

ρ22(ωlaser) =
χ2

4

∞∑
n=−∞

J2
n(β)

(ωatom − ωlaser + nΩRF)
2

+
(
1
2γe

)2 (116)

となる [105]．

ここで ωatom はイオンの二準位間の共鳴周波数である．さらに χ = µ12E0

ℏ であり，

µ12 は準位 1，2間の遷移双極子モーメントである．また，γe は励起準位 2の自然幅

である．

以上のようにパウルトラップ中のイオンのスペクトルが導出できたが，ドップ

ラー広がりとは大きく異なることが見て取れる．熱運動する原子の場合，様々な速

度をもつ原子が連続的に分布しているためにローレンツ型の関数が共鳴周波数を中

心に分布するために全体としてガウス型のスペクトルが観測される．一方でマイク

ロモーションは熱分布は取らず決まった速度域の運動であるため共鳴周波数のまわ

りに高周波の周波数ごとにサイドバンドが立つ．

ベッセル関数中の変調指数 β は余剰マイクロモーションの大きさを示す．β = 0

のときはベッセル関数は n = 0 以外で有限な値を持たず, また n = 0 のとき

J0(0) = 1であるから式 (116)はローレンツ型のスペクトルに帰着する．

式 (116) をもとに描画したスペクトルを図 12 に示す．スペクトルは高周波電場

の周波数 ΩRF と自然幅 γe の関係によって様子が異なり図 12(a)には ΩRF ≪ γe の

ときのスペクトルを示し，図 12(b)には ΩRF ≫ γe のときを示した．自然幅が高周

波の周波数よりも十分大きいときはマイクロモーションサイドバンドが自然幅の中

に埋もれてしまうため，一つのスペクトルにみえる．一方で自然幅のほうが細い場

合はマイクロモーションサイドバンドの一つ一つが分離して見えるため図 12(b)の

ようになる．また，変調指数 β が大きくなるほど共鳴周波数での励起準位の存在確

率が低くなり，それ以外での確率が増え，スペクトルが広がる．

最後に式 (113)について考える．

先ほどと同様に |X0i| ≫ |X1i|の元ではイオンの位置である式 (103)は以下のよう

に近似できる．

Xi(t) ≈ X0i

{
1 +

qi
2

cos (ΩRFt)
}

(117)

この近似のもとで上式 (117)を微分することで余剰マイクロモーションの速度 vi を
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図 12 余剰マイクロモーションが存在するときのスペクトル．横軸は周波数であ

り，周波数を励起準位の自然幅で規格化した．縦軸は励起準位の存在確率である

が，β = 0のときのピーク値で規格化した．異なる変調指数 β を用いて式 (116)

を n = −100 から 100 までの値で足し上げ，描画した．(a)ΩRF/γe = 0.1 のと

きのスペクトル．自然幅の方が大きいと，サイドバンドがスペクトルに埋もれる．

β が大きくなってもドップラー広がりではなく特徴的なピークを共鳴周波数と異

なる点で持つ．(b)ΩRF/γe = 10のときのスペクトル．自然幅が細いのでサイド

バンドスペクトルを一つ一つ分離できる．変調指数 β = が大きくになるにつれ

て，サイドバンドのピークが増加し，逆にキャリアスペクトルが減少する．さら

に β が大きくなると 2次以降のサイドバンドが増加する．

求めると

vi(t) =
dXi

dt
≈ v0i sin (ΩRFt) (118)

となる．

ここで振幅 v0i は

v0i = −qiX0iΩRF

2
(119)

である．

さて式 (113)に戻り，この式を再び内積の形で書くと

β =

∣∣∣∣∣∣12
∑
i=x,y

(kx, ky) · (qxX0x, qyX0y)

∣∣∣∣∣∣ (120)

となる．
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式 (120)に式 (119)を qiX0i について解いた上で代入すると

β =

∣∣∣∣k · v0i

ΩRF

∣∣∣∣ (121)

が得られる．

こうして変調指数 β がレーザー波数ベクトルと余剰マイクロモーションの速度の振

幅の成分からなるベクトルの内積で表せることが示せた [104]．
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第 4章

実験装置と手法

本章では実験に用いた装置について述べる．最初に導入として実験装置と実験の

典型的なフローの概要を説明する．その後に原子およびイオンの捕獲を行った真空

装置，イオントラップ，各種レーザー及び光学系と周波数安定化装置，磁場を印加

したコイル等の装置全般についての詳細を記す．また，それらの装置を使って得た

基本的な実験結果や実験手法についても併せて記述する．

4.1 実験装置概要

本研究では絶対零度近傍まで冷却したリチウム原子とカルシウムイオンを混合し，

両者の相互作用を研究した．リチウム原子気体およびカルシウムイオンは原子の吸

収線に調整したレーザーを用いて絶対零度近傍まで冷却し，両者を同一空間上で捕

獲，保持することで相互作用させ，相互作用前後の状態から散乱を検出した．原子

の各吸収線に対して調整したレーザーシステムを波長ごとに準備し，また，原子お

よびイオンの実験は効率的に長時間捕獲，相互作用させるため超高真空中で行った．

以上のように原子とイオンの混合実験はいくつかの技術的要素を複合的に組み合わ

せる必要があり，それに合わせて実験装置もいくつかの要素から構成されている．

さらに本研究は原子とイオンの二つを対象としており，また原子とイオンの捕獲冷

却技術は異なるため実験系はリチウム原子を捕獲，冷却する装置とカルシウムイオ

ンを捕獲，冷却する装置に大別される．このような観点から以下に実験で使用した

主要な装置と手法を項目ごとに簡潔に説明する．
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原子オーブン

リチウム冷却原子気体を生成するためにリチウム金属固体を熱して，リチウ

ムの熱原子線を作り出し，それを冷却する手法をとった．質量数 6のリチウ

ム原子を濃縮した金属固体を真空チャンバー内に入れて，ヒーターを用いて

約 500 ◦C に加熱した．生じたリチウム原子の蒸気を細管に通すことで熱原

子線とし，出口には外部から制御可能なシャッターを取り付けて原子線の出

射を制御した．

原子冷却光源

オーブンから出射した熱原子線を冷却するためドップラー冷却を行ったが，

使用したレーザーは発振波長 671 nmの色素レーザーを使用した．冷却遷移

には D2 線の F = 3/2 ↔ F = 5/2の遷移を用いており，用途に応じてそれ

ぞれの波長を音響光学素子（AOM: Acoust-Optics Modulator）を用いて準

備した．また，実験に必要なレーザーパワーを得るためにテーパーアンプを

用いて適宜増幅を行なった．

ゼーマン減速器

オーブンから出た熱原子線はゼーマン減速器に入射する．この装置は原子線

を一次元方向についてドップラー冷却を行う装置である．原子に対して常に

効率の良い冷却ができるよう外部磁場によって共鳴シフトさせるゼーマン同

調法を用いている．実際に用いたゼーマン減速器は 40 cmの細管に 10個の

300回巻きのコイルを作り電流を流すことで磁場を発生させた．

磁気光学トラップ

原子を捕獲・冷却する手法として磁気光学トラップ（MOT: Magnet Optical

Trap）を用いた．以下ではMOTと記す．四重極磁場と三軸六方向から入射

させた冷却レーザーから構成される．磁場はチャンバーに配したコイル対を

用いて発生させた．MOTは多数の原子を冷却・捕獲するために行なったが，

ゼーマン減速器を通過した原子を効率よく捕獲するプロセスと捕獲された原

子をより低温かつ高密度にするプロセスを段階的に踏んだ. 二つ目のプロセ

スを CMOT(Compress MOT)と呼んでおり，磁場勾配とレーザー周波数を

制御することで実現した．
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光トラップ

MOT を経た原子は光トラップ（ODT: Optical Dipole Trap）に移行した．

光トラップに原子を移す目的は主に二つあり，一つは原子集団に蒸発冷却を

行うことでドップラー冷却限界以下の温度に冷却することを目的とした．も

う一つは原子集団をイオントラップ中のイオンまで輸送して，原子気体とイ

オンを空間的にオーバーラップさせるためである．光トラップを用いた場合，

原子の輸送は光トラップの焦点位置をずらすことで実現でき，簡便である．

また我々は，より多くの原子集団を効率的にイオンと混合するために二段階

の光トラップを用いた．一段階目は光共振器トラップ [107]であり，光共振器

を使って共振器内の光強度を増幅し，深いトラップポテンシャルを実現して

より多くの原子を捕まえることを目的としている．このレーザーには発振波

長 1064 nm の DPSS レーザーを用いた．二段階目はシングルビームトラッ

プであり，蒸発冷却および原子の輸送を行うために，1064 nm，10 Wのファ

イバーレーザーを原子に対して照射した．また原子集団の輸送は焦点位置を

移動させるためにエアベアリングステージ上にレンズを設置して，レンズの

位置を移動することで実現した．

イオントラップ

本研究では 40Ca+ イオンを 3.1.3にて述べたリニアパウルトラップと呼ばれ

るタイプのイオントラップを使用した．イオンチャンバー中央にこのイオト

ラップを据え付け，各電極に RFおよび静電圧を印加した．高周波について

は RF増幅回路，あるいはヘリカル共振器を用いて発生させた．

イオントラップのそばに Ca原子の小型原子源を取り付け，この原子源に電

流を流すことで加熱し，Ca原子気体を発生させた．この Ca原子にレーザー

を照射し，光イオン化した．光イオン化された Ca+ イオンを捕獲し，ドップ

ラー冷却を行った．

光イオン化光源

原子源から発生した Ca原子をイオン化するためにレーザー光を用いた光イ

オン化を採用した．光イオン化はイオントラップに悪影響を及ぼしにくく，

小数個のイオンの捕獲に向いた手法である．Ca 原子の最外殻電子の一つを

二つのレーザーで連続状態まで励起することでイオン化した．具体的には

423 nmレーザーで Ca原子の 41S0 ↔ 41P1遷移を励起し，375 nmレーザー
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で 41P1 から連続状態まで励起することで光イオン化を行った．

イオン冷却光源

捕獲された 40Ca+ イオンに対してドップラー冷却を行うことでドップラー

冷却限界近傍までイオンの冷却を行った．40Ca+ イオンのドップラー冷却

遷移として 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移を採用し，397 nm のレーザー光を照射

した．397 nm 光は外部共振器型半導体レーザーから得た 794 nm 光を非

線形光学結晶に照射することで得た．40Ca+ イオンの 42P1/2 準位は十分の

一程度の割合で 32D3/2 準位に緩和してしまう，効率的な冷却を行うために

32D3/2 ↔ 42P1/2 遷移に相当する 866 nmレーザー光を同時に照射した．こ

のレーザー光は外部共振器型半導体レーザーによって得た．

光ポンピング・サイドバンド冷却光源

低温や極低温における非弾性散乱（1.1あるいは 1.2.4を参照）を観測する場

合，ドップラー冷却限界以下の冷却が必要である．そこでドップラー冷却限

界以下のイオンの冷却手法としてよく知られたサイドバンド冷却を行った上

で原子と混合する実験を進めた．

サイドバンド冷却には四重極遷移の 42S1/2 ↔ 32D5/2 を励起する 729 nm光

と冷却サイクルに戻すために 32D5/2 ↔ 42P3/2 遷移を励起する 854 nm 光

を用いた．

なお，729 nm 光は任意の 32D5/2 の磁気副準位への光ポンピングにも使用

した．また磁気副準位を指定しない 32D5/2 への光ポンピングには 850 nm

レーザー光を使用した．これらはすべて外部共振器型半導体レーザーを使用

した．

以上のレーザーは本論文では主に光ポンピングに用いたため，以下では光ポ

ンピングの立場から説明する．

4.2 実験手法概要

前節 4.1では実験に用いた主要な装置や技術要素の概要を示した．本節ではこれ

らを踏まえ，原子-イオン混合系での典型的な実験の流れを示す．ここでは流れを重

視して簡潔な説明を行い，具体的なセッティングやパラメータは本節より後に記述
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する．
6Li原子-40Ca+ イオン混合系の実験装置の全体像を図 13に示した．この図をも

とに以下に典型的な実験フローを箇条書きで示す．なお，この手順は実験のおおま

かな流れを追ったものであり，厳密なタイミングを記したものではない．

1. イオントラップの各電極に適切な RF，静電圧を加え, トラップポテンシャル

を発生させる．Ca原子源に電流を流して加熱し，Ca原子気体を発生させる．

光イオン化用の 423 nm, 375 nmレーザーおよびドップラー冷却光 397 nm,

866 nm レーザーを照射する．任意個数のイオンを捕獲した後，原子源への

電流を止め，光イオン化レーザーを遮断する．

2. 原子シャッターを開き，原子オーブンから Liの熱原子線を出射させる．ゼー

マン減速器の各コイルに適切な電流を流し，磁場を発生させる．同時にゼー

マン減速用のレーザーを入射し，原子線を減速する．また磁気光学トラッ

プ用のレーザーを入射し，コイル対に電流を流し四重極磁場を発生させて，

MOTを用いて原子を冷却，捕獲する．

3. 原子気体の温度を下げ，密度を増加させるために MOT の磁場勾配，レー

ザー周波数を変化させて CMOTを行う．

4. MOTの周りに配した光共振器ミラーに発振波長 1064 nmのDPSSレーザー

の出力を照射する．入射レーザーの波長に対して共振器が共鳴するように

フィードバック制御し，光共振器内で光を増幅し，CMOT から光共振器ト

ラップへ原子気体の移行を行う．

5. MOT に使用したコイル対に同方向に電流を流し，300 G の均一磁場

を発生させ，光共振器トラップ内に捕獲された 6Li 原子の基底状態の

|F = 1/2,mF = 1/2⟩ と |F = 1/2,mF = −1/2⟩ 間の散乱断面積を増加さ
せる．共振器トラップ中の原子に対してシングルビームトラップ用の発振波

長 1064 nm のファイバーレーザーを照射する．共振を保ったまま入射する

レーザー強度を減少させ，ポテンシャルを徐々に浅くする．こうした操作は

一種の蒸発冷却を行って，より多数の低温原子集団をシングルビームトラッ

プに捕獲するためである．以上のように光共振器トラップからシングルビー

ムトラップに移行する．
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6. シングルビームトラップの光学系中に配置したエアベアリングステージ上の

レンズを移動させ，シングルビームトラップの焦点位置をイオントラップの

中心まで動かす．焦点付近に捕獲された原子気体とイオントラップ中のイオ

ンを空間的にオーバーラップする（図 13(b)を参照）．

7. 原子とイオンを相互作用させた後，リチウム原子気体あるいはイオントラッ

プ中のイオンの状態を観測する．
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図 13 6Li原子-40Ca+ イオン混合系の実験装置．(a)実験装置の全体像．イオン

トラップに対して光イオン化レーザーおよびドップラー冷却レーザーを照射し，

Ca+ イオンの生成と冷却を行った．原子オーブンから出射した熱原子線はゼーマ

ン減速器を通過し，MOTで捕獲，冷却される．MOTから光トラップに移行し，

原子気体をイオンまで輸送し，混合する．(b)混合された 6Li原子気体と 40Ca+

イオンの模式図．葉巻状の原子集団と単一から少数個のイオンが互いに散乱する．
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4.3 真空装置

冷却リチウム原子気体は固体のリチウム原子を原子源としてオーブンで加熱し気

化したものをレーザー技術によって冷却して生成した．最終的に光トラップ中に捕

獲した原子気体とイオントラップ中のカルシウムイオンを同一空間上で保持し相互

作用させる．実現した光トラップ中の原子密度から原子-イオン間の非弾性散乱過程

を観測するには秒のオーダーが必要なため，その間原子気体を保持しなければなら

ない．光トラップ中の原子気体は真空装置中の残留ガスとの衝突により失われてい

くため，1 × 10−10 Torr程度の真空度を実現する必要がある．本節では実験で用い

た真空装置の全体像と真空排気の手法について記述する. 各部の個別の働き，目的

についてはそれぞれの節もしくは項にて述べる.

本研究はリチウム原子とカルシウムイオンを対象としているため真空チャンバー

もそれぞれの用途により部位が分かれている．図 14 に実験に用いた真空装置を示

した．主として原子を捕獲，冷却するための真空チャンバーは原子オーブン，ソー

スチャンバー，ゼーマン減速器，原子チャンバーに分かれる．原子チャンバーはさ

らに三つの部位，ゼーマン減速器に近いところからキューブ型のチャンバー，多角

柱型のチャンバー，大型の土管型のチャンバーに分かれている．一方でカルシウム

イオン用のチャンバーとしてイオンチャンバーが原子チャンバーより枝分かれして

接続されている．

上記のように真空チャンバーは大気圧下から真空に引くためにソースチャンバー，

土管型のチャンバー，イオンチャンバーの三か所にバルブをつけ，それぞれにター

ボ分子ポンプもしくはロータリーポンプを接続し排気を行った．また同時に到達真

空度を向上させるためにチャンバー全体にヒーターを巻き付け全体が 200 ◦Cにな

るようにベイキングを行い十日から二週間程度保持した．またソースチャンバー，

キューブ型チャンバーの上部，土管型チャンバー上部，イオンチャンバーの各部位

にそれぞれ 75L/s，20 L/s．150 L/s，75 L/sの排気能力をもつイオンポンプを接

続し定常的に排気し続けた．さらに土管型のチャンバーにはチタンサブリメーショ

ンポンプを配置してありイオンポンプで排気が困難な気体の除去を行った．最終的

に常温で 6 × 10−11 Torr程度の真空度を得ることに成功した．

本研究の真空装置はすべて一つに接続されているが，ソースチャンバーとゼーマ

ン減速器の間，原子チャンバーとイオンチャンバーの間に真空ゲートバルブを取り
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付けた．これはリチウム原子の補充，交換を行うとき，あるいはイオンチャンバー

中のイオントラップを交換する際に全体の真空を破壊せずに必要最低限の真空排気

を行うことで復帰を早めることを目的とした．

図 14 真空装置全体像．原子-イオン混合系はひとつながりの真空装置から構成

されているが，各部位ごとに役割を持ち，原子やイオンの効率的な冷却や捕獲を

行いつつも超高真空を保てるように設計された．真空装置は原子の捕獲，冷却を

担う箇所とイオンの捕獲冷却を担う箇所に大別されている．この二つを明確に分

離しているのはイオンの冷却光と原子の冷却光を入射できるスペースを十分に確

保するためである．以前はイオントラップは現在のMOTを行う原子チャンバー

内に置かれていた [32, 40]．イオンチャンバーは内部にイオントラップを安置し

ている．原子の捕獲冷却する部分は，原子源である原子オーブン，熱原子線のコ

ントロールを担うソースチャンバー，熱原子線の冷却を行うゼーマン減速器，原

子の MOT よる捕獲を行う原子チャンバーに分かれる．十分な真空度を得るた

めに，装置内にイオンポンプを分散させた．特にイオンチャンバーは原子チャン

バーから枝分かれしているため，原子チャンバー側に配置したイオンポンプでの

排気では十分ではない．そのためイオンチャンバー内での原子の寿命が短いとい

う問題があったが，75 L/s のイオンポンプをつけることで大きく改善した．ま

た，チタンサブリメーションポンプを原子チャンバー取り付け，排気を行った．
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4.4 リチウム原子の冷却

原子オーブンより生じソースチャンバーを経由した熱原子線はゼーマン減速器と

磁気光学トラップ（MOT）という二段階にわたって冷却される．ゼーマン減速器

は熱原子線を伝播方向の一次元冷却を行う装置であり，ドップラー冷却を元に実現

されるが，MOTに到る予備冷却として行った．その後，予備冷却された原子線を

MOTで捕獲した．

本節では冷却手法であるゼーマン減速器 [108] および磁気光学トラップ（MOT）

[23]の説明と実験に用いた装置について述べる．

4.4.1 原子線の生成

本実験では冷却したリチウム原子集団をカルシウムイオンと相互作用させたが，

リチウム原子集団を得る手法としてリチウム金属固体を熱し，熱原子線を生じさせ

た．本節では特に実験に使用したリチウム原子と熱原子線の発生手法，制御方法に

ついて述べる．

原子オーブン

本研究では絶対零度近傍まで冷却したリチウム原子気体を対象としているが，こ

うした原子気体を生成するために固体のリチウム原子を原子源として用いている．

リチウム原子は質量数 6と 7の原子が自然界に安定に存在する．本研究ではフェル

ミ同位体である 6Liを用いたが，この同位体の天然存在比は 7.5 %と低いため，そ

の存在比を 95.5 %まで濃縮したリチウムを使用した．図 14中の原子オーブンにリ

チウムの固体を詰め，原子源とした．リチウム固体をつめた本体部分とそこから枝

分かれしたノズル部分を独立したヒーターで各々温調した．本体部分とノズル部分

はそれぞれ約 340 ◦C，500 ◦C程度まで加熱しリチウムの蒸気を得た．なおリチウ

ムの融点は 181 ◦C，沸点は 1347 ◦Cである．ノズル部分をより高温にしたのは原

子のつまりを防ぎ効率よくリチウム蒸気をソースチャンバーへと流出させるためで

ある．ノズル部分は細く長く設計することで原子チャンバーへと向かう原子の立体

角を制限するとともに真空度の悪化を防いでいる．原子を加熱するヒーターは実験

中のみ動作させ，実験中以外ではリチウムの蒸気を抑えた．ヒーターの電源を切る

際のノズル部分は細く詰まりやすいためヒーターの電源を切るのを遅らせた．この
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動作を実現するためにヒーターの温調回路にタイマー回路を追加し，一時間程度遅

らせて電源を切った．

ソースチャンバー

原子オーブンから生じたリチウム原子は次にソースチャンバーに流入する．ソー

スチャンバー内に金属板を挿入し二室に分離し，金属板に穴をあけて二室をつなぐ

ことでゼーマン減速器へとつながる真空装置の真空度悪化を防ぎ，ゼーマン減速器

につながる立体角を制限した．

金属板に穿った穴の直後に短冊状の金属片を設置し，回転導入器に取り付け，原子

線シャッターとした．原子線シャッターを開閉することで原子線の原子チャンバー

への流入を制御した．これも真空度の悪化を防ぐ措置である．なお原子線シャッ

ターの開閉を自動制御にするため，ステッピングモーターで回転させる機構を設け

た．ステッピングモーターのドライブ回路は TTL で動作し，コンピュータで制御

可能にした．

ソースチャンバーの上部にはパージポートを設けた．原子を交換，補充するため

に真空を破壊する際に窒素ガスを導入するためのポートである．ソースチャンバー

内を窒素ガスで充填し，陽圧にすることで外界の異物の侵入を防ぎ，再度真空を引

きやすくするためである．
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図 15 原子オーブンとソースチャンバーの配置．原子オーブンから出た熱原子気

体は細管を通りソースチャンバー中の開口部を通過する．開口部の直後に回転導

入器に接続された原子線シャッターを設けて原子線のゼーマン減速器への流入を

制御した．
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4.4.2 冷却光学系

光源

リチウム原子には多くの遷移が存在するが効率的に冷却を行うには適当なサイク

リックな遷移を実現する必要がある．本研究ではリチウムの D2 線を利用した．こ

の遷移に対応する 671 nmの波長は色素レーザーで得た．色素レーザーは Coherent

社製の「99-21 RING LASER」リング共振器色素レーザーである．Coherent社の

「Verdii 10」から発生した 532 nmレーザーで色素 LD688のフェノキシエタノール

溶液を励起することで 671 nm光を得た．励起光は 6 W程度入射し，671 nm光を

300-500 mW程度得た．

飽和吸収分光

光源となる色素レーザーの発振周波数は常に揺れ動いており，安定的に原子の冷

却を行うためには何らかの周波数基準にレーザー周波数を安定化する必要がある．

周波数基準として代表的なものは原子の吸収線や長さが安定な光共振器が挙げられ

るが，本研究では 6Li原子の D2 線を利用した．ここでは基準とした吸収線の分光

方法について述べる．D2 線の自然幅は 6 MHz程度であり，この吸収線を参照して

レーザー周波数を安定化すればよい．しかしながら原子気体は温度分布が存在する

ため一つ一つの原子の吸収周波数がドップラー効果によってシフトし，全体のスペ

クトルは広がってしまう．このスペクトル広がりのことをドップラー広がりと呼ぶ

が，数百度のリチウム原子気体を想定するとドップラー幅は数百MHzから数 GHz

になってしまい，リチウム原子の微細構造スペクトルは埋もれてしまう．そこで

ドップラーフリー分光として飽和吸収分光を用いた．

典型的な飽和吸収分光は，飽和吸収分光の基本的な配置はガラスセルやチャン

バー内に封入した原子や分子などの分光対象に対してレーザー光を対向して入射す

る．一般に入射した光の一方をポンプ光，もう一方をプローブ光と呼び，プローブ

光はフォトダイオードなどで吸収を測定する光であるが，分岐して入射せずにポン

プ光をガラスセルに透過させた後ミラーで反射させて再度入射させてプローブ光と

してもよい．ガラスセル中の原子気体はマックスウェル・ボルツマン分布するため

速度分布はガウス関数であり，レーザーを対向して入射しなければガウス関数型の

吸収信号が得られる．共鳴周波数 ν0 に対してレーザー周波数を掃引すると離調に
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応じた速度の原子が共鳴する．ポンプ光とプローブ光は対向して入射しているため

共鳴する原子はそれぞれの光で逆方向の速度ベクトルを持つ．このため，共鳴周波

数以外では吸収が起きる原子の持つレーザー入射方向に対する速度成分はポンプ光

とプローブ光で逆方向で，速度成分の絶対値は等しい．一方で共鳴周波数ではポン

プ光，プローブ光ともにレーザー入射方向に対する速度を持たない原子が共鳴する

ため，ラムディップと呼ばれる自然幅の吸収信号の窪みが観測される．

飽和吸収分光の原理説明は上記の通りであるが，実際の 6Liの D2 線は基底状態

が 228.2 MHz の超微細分裂を持ち，上準位の超微細分裂は自然幅より小さいため

図 16 のように Λ 型の三準位系とみなすことができる．このような場合，それぞ

れの遷移の飽和吸収信号のみならず，二つの吸収信号の中間にも信号が観測され

る．|1⟩, |2⟩ 準位の共鳴のちょうど中間に離調をとったとき，ポンプ光を吸収して
|1⟩ → |3⟩遷移を起こすレーザー入射方向に対する速度成分を持った原子とプローブ
光を吸収して |2⟩ → |3⟩遷移が起きるレーザー入射方向に対する速度成分を持った
原子が持つレーザー入射方向に対する速度成分が同一となり，ポンプ光を吸収して

|2⟩ → |3⟩遷移が起きるレーザー入射方向に対する速度成分を持った原子とプローブ
光を吸収して |1⟩ → |3⟩遷移が起きる原子の持つレーザー入射方向に対する速度成
分が同一となる．これによる信号のことをクロスオーバー信号と呼ぶ．以下に示す

ようように安定化はこのクロスオーバーに対して行われた．なお，V 型準位でも同

様のクロスオーバー信号は観測される．

図 16 Λ型三準位系．
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周波数安定化システム

使用した色素レーザーは内部にある参照共振器に安定化されている．D2 線への

安定化は参照共振器を上記のクロスオーバー信号に安定化することで実現した．以

下に周波数安定化のために実際に構築したシステムを示す．

図 17 は実際に構築した実験系である．色素レーザーの出力の一部をシングル

モードファイバーに入射し，出力端にて約 3 mW を得たものをリチウム原子で満

ちた真空チャンバーに入射し，飽和吸収分光を行った．使用したリチウム原子の冷

却遷移は |22S1/2, F = 3/2⟩ ↔ |22P3/2⟩であるが，この安定化に使用した信号はこ
の遷移と |22S1/2, F = 1/2⟩ ↔ |22P3/2⟩ 遷移のクロスオーバー信号である．さらに
色素レーザーの出射波長が |22S1/2, F = 3/2⟩ ↔ |22P3/2⟩ 遷移から −190 MHz ず

らしたゼーマン減速に用いる周波数になるように構成した．また安定化のためのエ

ラー信号は FM分光法 [109] にて得た．具体的には 200 MHzの RFを入力した音

響光学素子（AOM）の −1 次光を二分岐し，一方を 208 MHz の RF で駆動した

AOMの 1次光を真空チャンバーの一方より入射し，もう一方は EOMで位相変調

した上で真空チャンバーの逆側から入射した．また，ロックイン検出するため二つ

目の AOMに入力した RFは 20 kHzの矩形波でチョップした．

光学系

本実験ではリチウム原子を次項以降に示すようレーザー冷却を行った．レーザー

冷却にはリチウムの遷移周波数に合わせたレーザー光源が必要となる．またゼーマ

ン減速器や磁気光学トラップ，原子集団の撮像にはそれぞれの遷移に合わせた周波

数を準備する必要がある．本項では冷却に用いたレーザー光源および各用途毎に準

備するために構成した光学系を示す．

色素レーザー光を原子の冷却に用いるにあたっては各用途にあわせてパワーと周

波数を設定する必要がある．表 6と図 18に各用途に対する周波数と 6Li原子の準

位を示した．表中の周波数は 6Li 原子の |22S1/2, F = 3/2⟩ → |22P3/2, F
′ = 5/2⟩

遷移に対する差を表示した．なおイメージングおよびイメージングリパンプ光は原

子の撮像を行うための光であり，詳細は 4.6に記した．また，MOT光とMOTリ

パンプ光は磁気光学トラップに用いた光であり，その詳細は 4.4.4 にある．ゼーマ

ン減速光はゼーマン減速器 4.4.3 に詳細を示した．本項ではこれらの光を生成する

ために実際に用いた光学系について記す．
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図 17 飽和吸収分光と周波数安定化の模式図．

表 6 実 験 に 用 い た レ ー ザ ー 光 周 波 数 ．|22S1/2, F = 3/2⟩ →
|22P3/2, F

′ = 5/2⟩遷移に対しての離調で表した．

用途 周波数

イメージング光 0 MHz

イメージングリパンプ光 +228 MHz

MOT光 −30 MHz

MOTリパンプ光 +220 MHz

ゼーマン減速光 −190 MHz
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表 6を満たす各周波数を実現した光学系の概略を図 19に示す．周波数安定化に

記したように色素レーザーの発振周波数は |22S1/2, F = 3/2⟩ ↔ |22P3/2, F
′ = 5/2⟩

遷移に対して −190 MHz 離調をとって安定化されている．これを AOM を用いて

周波数シフトさせ，テーパーアンプを用いて増幅した．

色素レーザーの出力の一部 4-6 mW をシングルモードファイバーに入射し，約

3.5-5 mW を出力端から得た．これを半導体レーザー（eagleyard Photonics 社

製，「EYP-RWE-0670-00703-1000-SOT02-0000」）に入射して注入同期することで

25 mW の出力を得た．この半導体レーザーは Thorlabs 社製，「LD21」 マウント

で温調し，保持した．さらにこれを eagleyard Photonics 社製のテーパーアンプ

「EYP-TAP-0670-00500-2003-CMT02-0000」に入射して，増幅し約 270 mWの出

力を得た．このときの駆動電流は 970 mA程度である．テーパーアンプは銅製のマ

ウントに固定してペルチェ素子を用いて温調を行った．

増幅した光を分岐し各用途のために AOM を用いて周波数をシフトした．PBS

を用いて二分岐した光の片方をイメージングすなわち原子の撮像光用に分け，一

部を AOMに入射し，1 次回折光のダブルパスを構築した．このとき，AOMには

130 MHz の RF で駆動し，+260 MHz のシフトを実現した．また，このときの 0

次回折光の約 100-150 mWをゼーマン減速光とした．

色素レーザーより +260 MHz，F = 3/2 ↔F ′ = 5/2遷移より +70 MHz 周波数

シフトさせたレーザー光を別のテーパーアンプに入射して増幅した．このテーパー

アンプも上に示したものと同様の仕様であるが，入射パワーを 53 mW，駆動電流を

1100 mAにすることで 270-400 mW程度の出力を得た．

テーパーアンプの出射光を 100 MHz の RF で駆動した AOM に入射し，約

100-150 mW 得た −1 次光回折光をシングルモードファイバーに入射し，MOT

光とした．この光は最終的に F = 3/2 ↔F ′ = 5/2 遷移に対して −30 MHz に調

整されている．ファイバーの出射端の後に電気光学変調器（EOM: Electro-Optic

Modulator）を設置し，250 MHzのRFで駆動した．こうして発生したイメージング

遷移から +220 MHzずれたサイドバンドを磁気光学トラップの |22S1/2, F = 1/2⟩
に緩和した原子を再び冷却サイクルに戻すリパンプ光として用いた．なお，MOT光

とMOTリパンプ光の値は通常のMOTを行った時の値であり，後述する CMOT

ではこの離調を変化させている．

一方で 0次光は駆動 RF，79 MHzの AOMの一次光を用いてダブルパスを構築

し，+158 MHzの周波数シフトを行った．こうして |F = 3/2⟩ ↔ |F ′ = 5/2⟩遷移
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に対して +228 MHz の周波数シフトした光を得てこれをゼロ磁場下のイメージン

グを行う際のイメージングリポンプ光とした．これは MOT リパンプ光と同様に

|22S1/2, F = 1/2⟩に緩和した原子を |22S1/2, F = 3/2⟩に戻す役割を持つ．
ゼロ磁場イメージングの際に使うイメージング光は最初のダブルパスの直前

で PBS で分岐した光を 190 MHz の RF で駆動した AOM の +1 次光を取り出

し，シングルモードファイバーに入射し典型的に 2 mW の出力を得た．これを

F = 3/2 ↔F ′ = 5/2遷移に共鳴した光をイメージング光とした．また 0次光を適

当な周波数の RF で駆動した AOM の回折光とりだし．高磁場イメージングに用

いた．

図 18 6Li原子の準位と 671 nmレーザー周波数．文献 [110]を参考にした．
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図 19 6Li原子の冷却のための 671 nmレーザーシステム．
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4.4.3 ゼーマン減速器

MOTへ到る予備冷却としてゼーマン減速器を用いてソースチャンバーから流出

した原子線を冷却した．原子オーブンは約 500◦Cまで加熱しているのでソースチャ

ンバーを通過する原子の平均速度 vav は

vav =
2√
π

(
2kBT

matom

) 1
2

≈ 1651[m/s] (122)

と計算できる．ここで kB はボルツマン定数，matom は原子の質量，T は原子集団

の温度である．この温度の原子集団を直接，MOTで捕獲するには効率が悪いため，

ゼーマン減速器を用いて予備的に原子集団を減速した．

実験ではソースチャンバーを経てゼーマン減速器に流入する原子線に対して対向

して共鳴するレーザー光を入射する．このレーザー光による輻射圧によって原子集

団は減速されるが，原子が減速されていくとドップラー効果により原子の共鳴周波

数は次第にずれるため，徐々に冷却光は非共鳴となる．この共鳴シフトを磁場を印

加しゼーマン効果を用いて補正する．適正な磁場を印加して効率よく減速を行う手

法をゼーマン同調法と呼ぶ．

閉じた二準位系を持つ原子に対して波数 k の平面波を入射したときに原子が受け

る輻射力 fZ は

fZ =
ℏkΓ′

2

1
2

δ2

Ω2
atom

+ Γ′2

4Ω2
a

+ 1
2

(123)

と表せる．ただし ℏはディラック定数，Γ′ は二準位系の上準位の自然幅，δ は二準

位系に対する入射平面波の離調，Ωatom は二準位系のラビ周波数である．入射レー

ザーのパワーが十分に強いときを想定すると

Ωatom ≫ δ (124)

Ωatom ≫ Γ′ (125)

が成り立ち，すなわち

fZ ≈ ℏkΓ′

2
(126)

と変形できる．ニュートンの運動方程式より加速度 am を求めると

am =
ℏkΓ′

2matom
(127)
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以上より共鳴するレーザーを入射することで最大の加速度 am で原子を減速できる

ことがわかる．

次に原子に印可すべき磁場について考察する．原子が z 軸方向へ初速度 v0 にて

飛来し位置 z = 0を通過したとき対向するように共鳴光を入射し最大加速度 am で

減速させる，速度 v は位置 z の関数として

v(z) =
√

v20 − 2amz (128)

と表せる．

上式 128のように減速された場合，ドップラー効果によって共鳴周波数が変化す

る．このときのドップラーシフトは ∆ωD = kv(z)と書ける．

次に磁場 B(z)を印加した時のゼーマンシフト ∆ωZ は

∆ωZ =
gLµBmFB(z)

ℏ
(129)

ただし gL はランデの g因子，µB はボーア磁子，mF は全角運動量 F の z軸成分で

ある．

ゼーマンシフトによってドップラーシフトを打ち消すので上の二式をつないで

v(z)について解き，式 (128)に代入し，B(z)について整理すると

B (z) = B0

√
1 − αZz (130)

ただし

B0 =
ℏkv0

(∆gLmF )µB
(131)

αZ =
ℏkΓ

matomv0
(132)

である．

実験に用いたゼーマン減速器は 40 cmの長さの管を十の区間に区切りそれぞれに

直径 2 mm導線を 300回巻きつけコイルを作った．それぞれのコイルに定電流を流

し磁場を発生させた．直流電流源として松定プレシジョン社製「PR15-80」を用い

て，各コイルへの電流の制御は回路を作成して行った．

ゼーマン減速器の原子線を通す管は二重構造になったものを使用した．中心部分

は原子線が通過する部分であり，外側部分には冷却水を流し，コイルを水冷した．
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4.4.4 磁気光学トラップ

ゼーマン減速器によって減速された原子線は原子チャンバーに流入し，磁気光学

トラップにて捕獲・冷却される．磁気光学トラップはレーザー光によって原子集団

を冷却するとともに不均一磁場を用いて空間位置に依存した復元力を発生させ原子

を捕獲する装置である．ここでは磁気光学トラップの原理および実際の実験装置に

ついて述べる．

原子チャンバー

ゼーマン減速器を通過し，減速された原子線は原子チャンバーに流入する．前述

のように原子チャンバーは三つの部分から成り立っている．原子線の上流側から

キューブ型のチャンバー，八角柱型のチャンバー，大型の土管チャンバーである．

まず原子線はキューブ型のチャンバーに流入する．このチャンバーはゼーマン減

速器と八角柱型のチャンバーに接続された部分以外の四面に ICF70 のビューポー

トフランジをとりつけ，光を四方向から入射可能にした．これは原子線の広がりを

抑え磁気光学トラップへの原子のロード効率を上げるために行なった．詳細は以下

の 4.4.5に記した．なお上部の枝分かれした部分には 20 L/sのイオンポンプを設置

した．

次に八角柱型のチャンバーは MOTを行うために用意しており，上下に ICF152

のビューポートフランジを設置し，八面ある側面の三面はそれぞれ，キューブ型チャ

ンバー，大型土管型チャンバー，イオンチャンバーに接続されている．残り五面は

ICF70のビューポートフランジを取り付けた．以上のビューポートからはMOT用

のレーザー光や原子を撮像するレーザー光，あるいは光トラップ用のレーザー光を

入射した．

最後に大型チャンバーであるがこれは主として真空排気のために準備した．前述

のように 150 L/sのイオンポンプ，ターボ分子ポンプ，ロータリーポンプ用ゲート

バルブ，チタンサブリメーションポンプを取り付けた．またゼーマン減速用の原子

線に対向したレーザー光を入射するための ICF70 ビューポートをチャンバー下部

に設けた（図 13中の Zeeman slower beam部分にビューポートが取り付けられて

いる）．
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4.4.5 原子線のコリメート

原子ソースからでた原子は細いノズルや小さい穴，あるいはゼーマン減速器の細

管を通過するので立体角は大きく制限されており，原子線の伝播方向以外の二方向

の速度成分は小さい．しかしながら原子線は少しづつ広がる．原子線の伝播方向以

外の速度を冷却し，膨らみを抑えるほうがより効果的に原子を捕獲できる．そこで

キューブ型のチャンバーで原子線の伝播方向以外の二方向の速度を抑え原子線を平

行になるように補正した．図 20 に原子線をコリメートした時の光学系を示す．約

10 mW の 671 nm レーザー光をミラーで折り返すことにより二軸四方向から入射

した．入射した光は磁気光学トラップに用いた光と同様の離調である．

図 20 6Li原子線のコリメート．ゼーマン減速器を通過した原子線に対して４方

向から入射したレーザーを照射し，原子線の広がりを抑えてMOTへのローディ

ング効率を上昇させた．原子線の伝搬先でMOTを行った．
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磁気光学トラップの原理

磁気光学トラップ（MOT）とは 3次元的に原子を冷却する手法であるオプティカ

ルモラセスに四重極磁場を組み合わせることで原子に与える輻射圧に位置依存性を

与えたトラップ手法である．

アンチヘルムホルツコイルによってつくられる四重極磁場はコイルの中心におい

て最小で，中心から離れるほどに磁場は強くなる．すなわち，原子はコイルの中心

から離れるほどに磁気副準位の分裂が大きくなる．この磁場中に存在する原子に対

して 3軸の 6方向からレーザーを照射する．このとき，レーザー周波数は原子の共

鳴線に対して負に離調することでドップラー冷却が行われる．ただし，MOTでは

入射レーザーを円偏光に設定しておき，偏光による遷移選択を用いる．すると中心

から離れる原子ほど輻射圧を受けるため原子を閉じ込めることができる．原理に関

しては例えば文献 [111, 112]に詳しい．

コイル構成

MOTは原子の共鳴周波数に対して調整されたレーザーに加えて四重極磁場が必

要である．この四重極磁場は原子チャンバーの上下に準備したコイルペアに電流を

流すことで実現した．さらに蒸発冷却の際には効率的な熱平衡化を行うため均一磁

場を印加する必要がある．すなわちコイルペアは四重極磁場と均一磁場の両方を発

生させるために用いた．

こうしたコイルに要求されるスペックを考えてみる．実験に必要な四重極磁場は

30 G/cm程度の磁場勾配である．一方で均一磁場は蒸発冷却では 300 G程度必要

であり，本実験では行わなかったものの将来的に行いたいと考えているフェッシュ

バッハ共鳴を考慮すると数百 Gの磁場を印加できるスペックが望ましいと考えられ

る．少ない電流量で大きな磁場を発生させるためにはコイルペアの距離を小さくす

るほうが有利である．一方で均一磁場を印加するときに一般に用いられる手法とし

てヘルムホルツ配置があげられる．これは二つのコイルを同軸上にコイルの半径だ

け離して配置し，電流を同方向に流す手法のことである．以上のような要素を考慮

してコイルを設計した．

MOTを行った多角柱のチャンバーの高さを考慮し，コイル間距離は 13 cmとし

た．ヘルムホルツ配置を取るには直径 26 cm程度のコイルを作る必要があるが，実

験に用いたコイルは直径 25 cmとした．原子の磁場によるトラップの観点から考え
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るとコイル間距離はむしろヘルムホルツ配置よりも近い方が有利である．しかしな

がら，多角柱チャンバーから枝分かれした他のチャンバーとの干渉の関係から今回

はコイル間距離がヘルムホルツ配置から遠くなっている．

上記のような大きさのコイルは円筒形の太さ 6 mmの銅なまし管で作製した．こ

れは内径 4 mmの穴が空いているが大電流を駆動した際，冷却水を流すためである．

また電流の駆動は制御コンピュータで行えるようにした．しかし，冷却水を流さず

に大電流を流し続けると危険なため，冷却水の配管途中にフローメーターを取り付

け安全装置とした．銅なまし管は熱収縮チューブで覆って導通を防いだ上で 23 回

巻いてコイルを作製した．

電流の制御

作製したコイルに電流を流すための駆動回路について記述する．実験では大電流

を高速で ON/OFFしたため，IGBT（絶縁ゲートバイポーラトランジスタ）を用い

た．四重極磁場と均一磁場を一つのコイルペアで実現するために 4つの IGBTを用

意し，切り替えることでコイルに互いに逆向きの電流と同じ向きの電流を作り出し

四重極磁場と均一磁場の発生を制御した．

MOTの光学配置

MOT に用いた光学系を示す．図 19 中の MOT 用ファイバーの出射をリポンプ

光を発生させるために EOMで 250 MHzの変調を加え，図 21(b)に示すように 5

方向に分岐した．このうち一方向は前述の原子線をコリメートするために用い，一

つはフォトディテクターに入射し，MOT 光の強度をモニターするために用いた．

残り 3つをMOTに使用した．図 21(a)は実際に構築した磁気光学トラップの配置

を示す．(b)に示した 1⃝, 2⃝, 3⃝ の光を拡大した後，図 21(a)に示した 3方向から

入射し，それぞれを折り返すことで 6方向からの入射を実現した．また，四分の一

波長板（図中 QWP）を通過させ，各入射に要求される円偏光を作り出した．また

図中の黒矢印はそれぞれのコイルに流した電流の方向を示す．

Compress MOT

通常の MOT は多数の原子を捕獲冷却することに重点を置いている．そのため，

レーザー周波数を最も冷却効率の良い離調よりも負に離調し，磁場勾配を緩やかにし

ており，多数の原子を捕獲・冷却できるパラメータになっている．一方で Compress
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図 21 MOT の配置．(a)MOT に使った光の分岐．(b)MOT の配置．(a) 中の

1⃝, 2⃝, 3⃝ のレーザーを拡大した上で各軸から入射した．円偏光は四分の一波長

板を使って制御した．四重極磁場を発生させるため黒矢印のようにコイルに互い

に逆向きの電流を流した．八角柱のチャンバー中心部に冷却された原子が捕獲さ

れた．

MOT(CMOT)は原子の密度を上昇させ，原子の温度をより低くすることに重点が

置かれている．

CMOTでは 20 ms間に原子の冷却温度を下げるためMOT光の離調を−30 MHz

から −6 MHzへ近づけ，また磁場勾配を 20 G/cmから 38 G/cmまで上昇させた．

こうして原子温度は下がり，密度は上昇するが，MOT光による加熱を回避するた

め，MOT光の強度を下げた．また，EOMの変調周波数を変化させることでリポン
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プ光の調整も同時に行い，基底状態 |S1/2, F = 1/2⟩の原子集団を光トラップに移行
させた．
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4.5 原子の光トラップ

磁気光学トラップを経た原子は光トラップに移行した後，保持し，光ピンセッ

ト技術によりイオントラップ中に捕獲したカルシウムイオンまで輸送した．実験

に用いた光トラップは原子の共鳴周波数から大きく離調をとった高強度のレー

ザーを用いる FORT(Far-Off Resonance optical dipole Trap) と呼ばれる手法で

ある．本研究ではこの FORT を二段階にわたって行った．一つは光共振器トラッ

プ (Cavity-enhanced optical dipole trap)??であり，もう一つはシングルビームト

ラップ (Single beam optical dipole trap)である．光共振器トラップはトラップ用

のレーザー光を光共振器で増幅することでトラップをより深く，トラップ体積をよ

り大きくする目的で行った．トラップ体積を大きくすることで磁気光学トラップか

らの高い移行効率を望める．次に原子をシングルビームトラップに移行する，シン

グルビームトラップに捕獲する目的は二つ上げられ，一つは蒸発冷却を行いさらに

原子の温度を下げることにあり，もう一つは原子集団をイオントラップ中のカルシ

ウムイオンまで輸送する役目を担う．蒸発冷却とはドップラー冷却限界以下にまで

原子を冷却する手法であり，本実験では数百ナノケルビンオーダーのフェルミ縮退

したリチウム原子集団を生成することに成功した．また二つ目の原子の輸送につい

てはシングルビームトラップの光学系中のレンズを移動させて焦点位置をずらすこ

とで実現した．このレンズはエアベアリングステージ上に設置し位置を滑らかに制

御できるようにした．本節では以上のような光トラップの光源や光学系，実験手法

について包括的に述べる．

4.5.1 光トラップの原理

光トラップは光双極子トラップ (ODT: Optical dipole trap)とも呼ばれ，光の電

場によって誘起される原子の分極に由来する双極子力を使ったトラップ技術のこと

を指す．以下に光トラップの原理について述べる．

原子の複素分極率を αa とすると光電場 EODT によって誘起される分極 pは

p = αaEODT (133)

この光電場によって生じる誘起双極子モーメント p と光電場 E 間の相互作用ポテ
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ンシャシャル UODT は光の周期で平均をとることで

UODT = − 1

2ϵ0c
Re (αa) I (134)

とかける．ただし光速を c，ϵ0 を真空誘電率とした

ここで I = 2ϵ0 |E|は光強度である．すなわちポテンシャル UODT は光強度に比例

することがわかる．

ポテンシャル U による力 fODT は

fODT = −∇UODT (135)

との関係にある．この力 fODT を双極子力と呼ぶ．すなわち，双極子力は光強度の

勾配に依存するため，焦点付近の光強度勾配によって原子を捕獲するポテンシャル

が形成されることがわかる．以上が古典的にとらえた光トラップの原理である．光

トラップの原理に関しては文献 [113]を参考にした．

4.5.2 光共振器トラップ

光共振器トラップの光源は発振波長 1064 nmの DPSSレーザー (Diode Pumped

Solid State Laser: 半導体励起固体レーザー) を使用した．これは光学結晶 Nd :

Y V O4 を発振波長 808 nmのレーザーで両側から励起して得た 1064 nmの光をボ

ウタイ型の共振器で増幅し，レーザー発振を得る．励起用 LDに 23 Aの電流を流

し，9 W程度の出力を得た．

DPSSレーザーの出力を AOMに入射し，高速でスイッチできるようにした．こ

の回折光をMOT中のリチウム原子集団を中心に据えるように配置した二枚の曲面

をもったミラーで構成した共振器へ入射した．この共振器長が入射レーザーに対し

て共鳴するよう PDH法（Pound-Drever-Hall法）[114]で安定化した．FM分光法

[109] に依ってエラー信号を得るために EOM で位相変調した．その後アイソレー

ターを通過させ，表 7に示した構成の共振器（図 22）に入射させた．共振器の透過

光はフォトディテクターで観測した．

共振器ミラーの反射光をアイソレーターからピックアップし，AOMで回折させ，

フォトディテクターに入射した．このフォトディテクター信号と EOMの RF信号

を用いたエラー信号で共振器ミラーにとりつけたピエゾ素子を制御して共振器長を

安定化した．共振器に DPSSレーザーの出力 6.5 Wを入射し，共振器内パワーはお

よそ 600 Wであった．
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表 7 共振器トラップの仕様

入射側ミラー反射率 98.3%

出射側ミラー反射率 99.99%

入射側ミラー曲率半径 400mm

出射側ミラー曲率半径 400mm

共振器長 430mm

図 22に実際に原子をトラップした共振器トラップの配置を示す．

図 22 光共振器トラップの配置．

共振器トラップからシングルビームトラップに原子を移行する際，蒸発冷却を行

い移行効率を上昇させた．ヘルムホルツ配置で 300 Gの均一磁場を印加し，散乱断

面積を上昇させ，共振器トラップのトラップ深さを 1秒程度かけて浅くしていった

（図 23 を参照）．共振器長を安定化したまま共振器トラップを浅くしていくために

最初の AOMの回折効率を減少させて共振器に入射する光を減少させていき，同時

に安定化のエラー信号を増加させるためにフォトディテクター前の AOMの回折効
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率を上昇させた．

図 23 光共振器トラップのランプダウン．共振器長を入射レーザーに安定化した

まま，光共振器トラップ用のレーザーの入射強度を減少させた．共振器内パワー

を減少させる時間を横軸原点にとった．

4.5.3 シングルビームトラップ

エアベアリングステージ

シングルビームトラップで捕獲された原子は八角柱状のチャンバーの中心に捕獲

されている．これをイオンと混合するためにイオントラップ中のカルシウムイオン

まで輸送する必要がある．光トラップ中の原子はレーザーの焦点位置付近にトラッ

プされているので焦点位置を移動させれば，原子気体も移動させることができる．

焦点を位置を移動させるためにはレンズの位置をシフトさせればよい．

リチウム原子の初期位置とイオントラップの中心までは 40 cm離れている．加え

て，光トラップの焦点の大きさは数十 µmであり，イオンのサイズは数 µm程度で

あることを考慮するとレンズの移動には高い精度が要求される．さらに移動時に振

動があると光トラップ中の中性原子は加熱されてロスにつながるため，振動が極力

抑えられることが望ましい．また中性原子とイオンの混合実験は何回も原子を輸送

して測定を行うため再現性も重要なファクターとなる．

以上のような要求から AEROTECH 社の「ABL-15050-M-10-NC-LT50AS-

SINGLE-CMS」を使用した．このステージは圧縮空気でステージを浮かせ空気膜

を潤滑膜とする非接触可動式ステージである．非接触式のステージは移動時や停止

時の振動が少なく，位置決め精度や再現性も高いため採用した．
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焦点サイズが変わらない配置

原子集団を原子チャンバーの中心からイオントラップの中心まで運ぶとき，シン

グルビームトラップの焦点をシフトしたが，この際に焦点サイズが変化すると中性

原子のトラップ周波数が変化してしまう．そこで焦点のサイズが変化しない光学配

置を採用した．これは図 24 のようにチャンバー直前に配置したレンズペア間の距

離がそれらのレンズの焦点距離に和になるように構成した．また，このレンズペア

の前においたレンズをエアベアリングステージ上に置き位置をシフトさせた．この

配置をとるとシフトさせるレンズの位置に関わらず焦点サイズは変化しない．

キャッツアイ配置

シングルビームトラップは光共振器トラップの中心を貫いて，かつ 40 cm 離れ

たイオントラップの中心を貫かなければならない．こうした系のアライメントを簡

便する手法がキャッツアイ配置である．これはビームの焦点にミラーを置き，ビー

ム位置が焦点のあるミラーの動きに対して鈍感になることを利用した．図 24(a)の

ようにレンズのシフト前は手前の Mirror2に焦点を結ぶようにし，シフト後は (b)

のようにもう一つのMirror1に焦点を結ぶようにした．図 24(a)のように原子チャ

ンバーの中心に焦点を結んでいるときはMirror1を動かすことでアライメントを行

い，レンズをシフトさせイオントラップの中心に焦点を結んでいるときはMirror2

を動かすことでアライメントした．

光学系

シングルビームトラップの光源には古河電工製ファイバーレーザー「ASF15R30」

を用いた．発振波長は 1064nmである．20 W 程度の出力をシングルビームトラッ

プのレーザーを高速にスイッチするため AOMを通過させ，その回折光を使用した．

レンズを用いて適当なビームサイズに変更した後，エアベアリングステージ上のレ

ンズを通し，上に記述した焦点サイズが変わらないように設定したレンズペアを通

過させ原子に照射した．このとき，上述のキャッツアイ配置を満たすようにミラー

を置いた．

またチャンバー直前のレンズ（図 24中の焦点距離 f1 のレンズ）は Newport社製

のアクチュエータを取り付け上下左右に駆動できるようにした．このレンズを上下

左右させることで最終的なイオンとのオーバーラップ位置を微調できるようにした．
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図 24 焦点距離が変わらない配置とキャッツアイ配置．(a)原子の初期捕獲位置

に焦点があるとき．．(b)イオントラップ中心まで焦点をシフトさせたとき．

原子の輸送

リチウム原子を輸送する際，原子への加熱は極力抑えつつも，バックグラウンド

ガスとの散乱によるロスの観点から短い時間で輸送することが望ましい．そこで実

験では約 40 cm の焦点シフトを 20 cm のレンズシフトで実現できるように光学系

を構築した．

また移動時の原子の加熱を抑えるために一定の加速度で速度を上昇させ，一定の

速度に到達したら等速で原子を運び，また一定の加速度で減速させた．こうして加

速時と停止時の原子の加熱を防いだ．この手法でシングルビームトラップ内の約 1

割の原子をイオントラップまで輸送した．

原子の移行効率と輸送効率

中性原子気体の捕獲は上記のようにMOT，光共振器トラップ，シングルビームト

ラップと順次移行し，最終的にシングルビームトラップ中の原子を初期捕獲位置か

らイオントラップ中心まで輸送した．ここでは各捕獲手法による捕獲原子数につい

て典型的な値を示す．また，原子集団の撮像画像も併せて示した．表 8に原子数を

図 25に撮像画像を示した．(a)は共振器トラップの 1 msTOF画像である．また，

シングルビームトラップについて (b)に輸送前の原子気体の 500 µsTOF画像と (c)

に輸送後の原子気体のイントラップ画像を示した．なお，原子の撮像手法と原子気
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体の温度見積もりについては 4.6にて後述した．

表 8 Li原子の原子数

手法 原子数

MOT 108

光共振器トラップ 107

シングルビームトラップ（輸送前） 105-106

シングルビームトラップ（輸送後） 104

図 25 原子気体の吸収撮像イメージ．(a) 光共振器トラップ中の原子気体

1 msTOF 画像．(b) 原子チャンバーにおけるシングルビームトラップ中の原

子気体 500 µsTOF 画像．(c) イオントラップ中心におけるシングルビームト

ラップ中の原子気体イントラップ画像．十字型の構造はイオントラップの電極に

よる．
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4.6 原子の撮像

4.6.1 撮像光学系

撮像手法

リチウム原子の撮像手法は吸収撮像法を用いた．吸収撮像では原子集団に対して

共鳴光を照射し，共鳴光が原子集団によって吸収された影を像として得る．光の吸

収像を使用するため，光の入射方向に対して積分した情報が得られる．本研究では

吸収撮像で得られたイメージをもとに原子の撮像倍率，原子集団の温度，原子数，

原子のトラップ周波数といった情報を得た．

本研究で行った吸収撮像によるイメージはカメラで撮影した三枚の像をもとに得

た．この三枚の像は原子集団に共鳴光を入射したときの像，原子集団がいないとき

に共鳴光を入射したときの像，共鳴光を入射していないときの像である．三枚目の

像はバックグラウンドノイズに相当し，二枚目の像は共鳴光の強度分布を示してい

る．そこで一枚目の原子の影の像から共鳴光の強度分布を差し引いたものを二枚目

の強度分布から三枚目のバックグラウンドノイズを差し引いたもので割ることで原

子の影となった箇所の透過強度を得た．

CCDカメラ

原子の撮像には CCD カメラ，Princeton Instruments 社製 PIXIS:512 及び

PIXIS:1024 を使用した．カメラのフレームトランスファーモードを用いてリチ

ウム原子の撮像を行った．表 9に一素子のサイズと画像サイズを示した．

表 9 原子撮像に用いた CCDカメラの仕様

カメラ 一素子のサイズ 画像サイズ

PIXIS:512 24µm × 24µm 512pixel × 512pixel

PIXIS:1024 13µm × 13µm 1024pixel × 1024pixel
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4.6.2 高磁場イメージング

磁場を印加すると原子の超微細構造が個々の磁気副準位に分裂する（詳細は??

を参照）．高磁場下で磁気副準位の分裂が光で分離できるようになれば，それぞ

れの個別の磁気副準位を分離して原子を観測できる．ここでは，この高磁場での

イメージングについて記す．光トラップ中に存在する基底状態の |S1/2, F = 1/2⟩
は二つの磁気副準位 |F = 1/2,mF = 1/2⟩ と |F = 1/2,mF = −1/2⟩に分裂する．
図 26(a), (b) に |F = 1/2,mF = −1/2⟩ と |F = 1/2,mF = 1/2⟩ の高磁場イメー
ジング結果を示す．図中横軸はコイルペアに流した電流値であり，コイルペアに流

れる電流で均一磁場が発生する．縦軸は撮像された原子数である．(a) ではゼロ磁

場でのイメージング光から −263.05 MHz 離調（色素レーザーから −73.05 MHz）

をとったイメージング光で撮像した．一方で (b)はゼロ磁場からイメージング光か

ら −337 MHz離調（色素レーザーから −147 MHz）をとったイメージング光で撮

像した．なお，このレーザー周波数と撮像原子数の測定からヘルムホルツコイルに

よって発生させた磁場を較正することができる．

図 26 電流値に対する撮像された原子数．(a)|F = 1/2,mF = −1/2⟩ と
(b)|F = 1/2,mF = 1/2⟩の印加磁場に対する撮像原子数

4.6.3 撮像倍率の測定

吸収撮像では原子に対して共鳴な平行光を照射した後，レンズペアを用いて一度

焦点を結んだ後再び平行光にしてカメラに入射した．このレンズペアの組み合わせ

で適当な撮像倍率に設定し，原子気体を観測しやすいようにした．この撮像倍率は
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原子数の評価等に影響する．ここでは中世原子気体を用いた撮像倍率の測定手法と

結果について述べる．

光トラップレーザーを切ってリチウム原子気体を拡散させると原子はそれぞれの

速度で運動するため，原子気体は全体として広がっていく．一方で個々の原子は重

力によって自由落下するため原子気体全体が拡散すると同時にその重心位置が重力

方向にシフトする．このとき原子の自由落下による重心位置のシフトは撮像倍率

によって本来の重力加速度からずれる．これを利用し，撮像倍率を測定した結果を

図 27に示した．図中横軸は原子の自由飛行時間を示し，縦軸は CCDカメラ上の原

子気体の重心位置である．赤いデータ点は測定データを示し，赤線は自由落下の二

次関数によるフィットである．この重力加速度のずれから撮像倍率は 1.57倍と求め

られた．

図 27 原子の撮像倍率の測定．横軸は原子の自由飛行時間．縦軸は原子気体の重

心位置のカメラ上の位置．自由落下するため二次関数にしたがい位置がシフトす

る．フィット結果から得た加速度と重力加速度とのずれから撮像倍率を求めた．

4.6.4 原子気体の温度測定

古典気体の温度評価

中性原子気体の光トラップを切り，拡散させると原子はそれぞれの運動量で運動

するため拡散後の原子気体の撮像結果は運動量分布となる．すなわち原子気体の拡

散は原子気体の温度を反映する．これを利用して原子気体の温度を測定した．

原子気体が量子縮退領域に達しておらず，古典的な気体として捉えられるとき，
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原子気体の運動量分布はマックスウェル・ボルツマン分布に従う．原子の飛行時間

tのときの吸収撮像した原子気体を一方向に積分したプロファイルの 1/
√
e幅 σ は

σ(t) =
√

σ2(0) + (σvt) (136)

と書ける. このとき σv は

T =
matomσ

2
v

kB
(137)

の関係にあるため，σv を求めることで原子気体温度を得られる．以上は文献 [115]

を参考にした．

式 (136)を利用することで原子気体の温度を測定した．以下にイオントラップま

で輸送したシングルビームトラップ中の原子気体の温度測定結果を示す．図 28(b),

(c) に示したように飛行時間を変化させて吸収撮像を行い，一方向に積分したプロ

ファイルの 1/
√
e幅を図 28(a) の縦軸に示し，横軸には飛行時間を示した．赤い実

線は式 (136)によるフィット結果である．フィット結果より式 (137)を用いて原子

気体温度は 6.1µK と測定された．

図 28 古典原子気体の温度測定．(a)原子気体の運動量プロファイル 1/
√
e幅の

飛行時間依存性．(b),(c)飛行時間 0.1 msと 1 ms における原子の吸収イメージ．

トーマスフェルミ関数による評価

シングルビームトラップに捕獲したリチウム原子気体に対し，蒸発冷却を行い，

温度を下げると原子気体は縮退領域に入る．縮退領域ではマックスウェル・ボルツ

マン分布が適用できないため温度評価にトーマスフェルミ関数によるフィット用い
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て図 29では T/TF = 0.61を得た．図中赤点は蒸発冷却後 6 msTOFの画像を一方

向に積分したプロファイルであり，実線はトーマスフェルミ関数によるフィッティ

ングである．

蒸発冷却でおよそ 10分の 1の原子数まで減少させて T/TF < 1原子気体を得る

ことができた．冷却効率が悪いのは軸方向のトラップ周波数が低く，熱平衡に到る

時間が長いためであると思われる．原子数が大きく減ってしまったため，本研究で

は蒸発冷却せずに原子をイオントラップまで輸送した．

図 29 蒸発冷却後の原子気体の運動量分布のトーマスフェルミ関数フィット．

4.6.5 原子のトラップ周波数の測定

シングルビームトラップのトラップ周波数の測定手法と結果について述べる．中

性原子のトラップ周波数は原子のトラップ深さや中性原子気体の密度分布の推定に

用いた．

トラップ周波数の測定するためにリチウム原子気体の集団の運動モードを励起し，

光トラップ中での原子気体の振動を吸収イメージから測定した．光トラップ中の原

子の振動モードにはブリージングモードとスロッシングモードが存在する．ブリー

ジングモードは原子集団の大きさが変化するモードであり，スロッシングモードは

原子気体の重心が振動するモードである．

動径方向のトラップ周波数の測定は以下のように行った．トラップ光を一時的に

遮断し，原子気体を一時的に拡散させた後再びトラップレーザーを入射し，原子気体
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を再度捕獲した．すると光トラップ中の原子気体はブリージングモードで振動する

ため，この様子を軸方向から観察した．ブリージングモードで原子が振動する場合，

原子の振動はトラップ周波数の二倍である．図 30(a), (b)にイオントラップ中心ま

で原子を輸送したときのトラップ周波数の測定結果を示す．この測定から動径方向

の独立した二軸についてトラップ周波数 (ωatom,x′ , ωatom,y′) = 2π × (671, 868) Hz

が得られた．

軸方向のトラップ周波数はエアベアリングステージ上のレンズを動かして原子気

体の運動を励起し，スロッシングモードを観測することで測定した．図 30(c)に原

子チャンバーでの軸方向トラップ周波数の測定結果を示した．

一方，イオントラップまで原子を輸送したときの軸方向のトラップ周波数は光学

系の都合上測定できなかったため，動径方向のトラップ周波数から計算した．
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図 30 シングルビームトラップのトラップ周波数測定．(a), (b)イオントラップ

まで輸送した原子のシングルビームトラップの動径方向周波数の測定結果，動径

方向の独立した二軸のブリージングモードを観測した．(c) 原子チャンバーでの

シングルビームトラップの軸方向トラップ周波数測定結果．軸方向のスロッシン

グモードを観測した．
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4.6.6 原子の寿命

光トラップ中の原子気体はバックグラウンドガスとの散乱で光トラップから失わ

れる，すなわちロスする．そのため，光トラップ中で保持しているだけでも時間と

ともに数が減少していく．この原子気体の寿命はチャンバー内の真空度に依存する．

原子数変化に伴う原子気体密度の変化はイオンとの散乱レートに影響するため原子

とイオンの散乱を行う際に把握する必要がある．

図 31 にイオントラップの中心まで輸送したときの原子気体の寿命測定の結果を

示す．実線は指数関数によるフィット結果であり，これよりイオンチャンバー内で

の原子の寿命は 8.1秒と測定された．

図 31 イオンチャンバーでの原子の寿命測定．横軸はシングルビームトラップの

保持時間であり，縦軸は原子数である．
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4.7 カルシウムイオンの捕獲と冷却

4.7.1 イオントラップ

イオンチャンバー

イオンチャンバーは原子チャンバーの八角柱型のチャンバーから枝分かれして取

り付けられており，主な用途であるカルシウムイオンの捕獲・冷却に加えて原子と

イオンの混合実験も本チャンバー内で実現した．イオンチャンバーは八角柱型で，

その 8 つの側面のうち 7 面には ICF70 のビューポートを取り付け，残り 1 面には

フィードスルーを取り付けイオントラップの電極の配線を行った．また，2つの底

面にもビューポートを取り付けた．

原子チャンバーとイオンチャンバーの間は 40 cm離れており，その間には中性原

子気体の撮像に用いた回転導入器にとりつけたミラーとゲートバルブが取り付けら

れている．イオントラップはしばしば交換することがあったためゲートバルブを締

めて原子側の真空を破壊せずにイオントラップの交換を行えるようにした．

また原子チャンバーと 40 cm離れている関係でコンダクタンスが悪く，真空度が

悪くなりやすかったためにイオンポンプを取り付けてイオンチャンバー内の排気を

常に行った．

イオントラップの構成

カルシウムイオンの捕獲に用いたイオントラップはリニアパウルトラップを使用

した．リニアパウルトラップの構造と性質については 3.1.3 に詳しく記述した．こ

こでは実際に実験に用いたイオントラップの構造と実際にトラップ条件について記

述する．

実験に用いたイオントラップはリニアパウルトラップの中でも分割ブレード型リ

ニアパウルトラップと呼ばれる構造を持つ．図 32 にトラップ電極の模式図を示し

た．以下ではブレード平行方向を軸方向（z 軸方向）と呼び，それに直交する方向

を動径方向（x, y 軸方向）と呼ぶ．

分割ブレード型リニアパウルトラップにおいては４枚の向かい合った電極が双極

面や円形ではなく板状の形をしている．向かい合ったブレード先端部分は丸みをも

たせ，双極面に近づけている．また二枚一組の RF電極には RFを印加し，動径方

向の閉じ込めを行った．
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一方で残りの向き合った二枚の電極はそれぞれ三分割されている．中央の一対

の電極を GND 電極と呼んでおり，RF の GND に設定した．残りの二対はそれぞ

れ END1, END2電極と呼んでおり，それぞれに静電圧を加え軸方向の閉じ込めを

行った．

円柱状の一対の COMPENSATION 電極はマイクロモーションを補正するため

に取り付けた電極であり，片方を接地し，もう一方に静電圧を加えてイオンのマイ

クロモーションの補正を行った．詳細は 4.9にて後述する．

図 32 ブレード型リニアパウルトラップ．(a)5 対，合計 10 枚の電極から構成

されている．RF 電極に RF を印加し，GND 電極は RF の GND に設定した．

END1 と END2 電極対は軸方向の閉じ込めを担っており，それぞれ静電圧を印

加した．COMPENSATION 電極対はマイクロモーションの補正に用いた電極

である．（具体的な使用方法については 4.9）

本研究では寸法の異なる二つのブレード型リニアパウルトラップを用いた．片方

はサイドバンド冷却用にラム・ディッケ領域にカルシウムイオンを閉じ込めるため

に設計されたため，もう一方に比べ電極間サイズが小さいという特徴を持つ．以下

表 10 に電極のサイズを記した．表中ではサイズの異なるリニアパウルトラップを

タイプ 1，タイプ 2 とそれぞれを呼称する．第 5 章の実験結果のうち 5.2 から 5.5

まではタイプ１，5.6はタイプ２のリニアパウルトラップを用いた．
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表 10 ブレード型イオントラップの寸法

タイプ 1 タイプ 2

R0 1.3 mm 0.6 mm

Z0 5 mm 3.4 mm

l1 0.8 mm 0.8 mm

l2 6 mm 6 mm

l3 8 mm 8 mm

l4 12.3 mm 13.3 mm

l5 5 mm 3 mm

l6 4.3 mm 5.3 mm

l7 14 mm 14 mm

l8 30 mm 30 mm

RFの発生と増幅

パウルトラップは高周波 (RF)電場を用いてイオンの閉じ込めを行う．本研究で

は RF発生に二つの手法を用いており一つは RF増幅回路，もう一つはヘリカル共

振器 [116]である．RF増幅回路は上項 4.7.1に記したイオントラップのうちタイプ

1のイオントラップに対して使用した．一方のヘリカル共振器はタイプ 2のイオン

トラップに対して用いた．以下に仕様について述べる．

RF 増幅回路はトロイダルコアに導線を巻き付けて自作したトロイダルコアトラ

ンスを使用した増幅回路であり，ファンクションジェネレータから出力した正弦波

を増幅し，イオントラップの RF電極に接続し RF電場を発生させた．この増幅回

路で増幅した RF周波数は 3-5 MHz程度であり，トランスの巻数比を変えることで

共鳴周波数を調整できる．実験に用いた典型的な値として表 11にまとめた．

タイプ 2 のトラップは Ca+ のサイドバンド冷却を行うために準備されたトラッ

プである．そのため RFの発生装置もサイドバンド冷却に必要なパラメータを満た

す周波数や出力に合わせて設計した．

サイドバンド冷却を行うためにはイオンをラム-ディッケ領域まで閉じ込める必

要がある．この領域ではイオンの運動が光の波長以下の領域に局在している．ラ

ム-ディッケの基準を満たすための必要条件として以下の式 (138) で表されるラム-
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ディッケパラメータ η が 1より十分小さくなる必要がある．

η =

√
Erecoil

ℏω
(138)

ただし，ここで反跳エネルギー Erecoil は

Erecoil =
ℏ2k2

2mion
(139)

である．ただし，ω はイオントラップ周波数，k はイオンの任意の準位間の緩和に

伴い放射される光の波数（ここではサイドバンド冷却に用いる S1/2 ↔ D5/2 遷移）

を示す．

式 (138)からわかるようにラム-ディッケパラメータが 1より十分小さいとき，反跳

エネルギーよりもイオンの振動状態の準位間エネルギーの方が十分大きいことを示

す．これは，光の放出によって振動状態が変わらないことを示す．

サイドバンド冷却に用いる光の波長は 40Ca+ の場合 729 nm であるためトラップ

周波数を上昇させてラム-ディッケパラメータを小さくしなければならない．そこで

η = 0.098になるように ω = 2π× 1 MHzのトラップ周波数を実現することにした．

このトラップ周波数を実現するためには式 (100)から印加すべき RFの振幅が求ま

るが，このとき留意しなければならないのは式 (101)で与えられる q パラメータも

RF振幅に比例するため，q パラメータも同時に上昇してしまうことである．すなわ

ち，ラム-ディッケパラメータを小さくするためには RF電圧を上昇させる必要があ

るが，同時に q パラメータを小さくするために RF周波数も上昇させる必要がある

(イオントラップの安定条件については 3.1.2 を参照)．そこでヘリカル共振器を用

いた RFの増幅を行った．

ヘリカル共振器は文献 [117] を参考に銅製のシールドの役割を果たす筒と二つの

同軸上に配置された銅製のコイルから構築した．二つのコイルのうち小さいものを

アンテナコイルと呼び，ファンクションジェネレータの正弦波を RFアンプで増幅

した信号を入力した．もう一方のヘリカルコイルは増幅を行うためのコイルであり，

出力端をイオントラップの RF電極に接続した．イオンの捕獲に用いた典型的な値

は表 11に記述した．
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表 11 RF周波数と振幅の典型値

タイプ 1 タイプ 2

RF周波数 ΩRF 2π × 4.8 MHz 2π × 24 MHz

RF振幅 VRF 44 V 200 V

4.7.2 イオンの生成

数万個から数百万個を捕獲するリチウム原子とは対照的にカルシウムイオンは数

個から十数個といった小数個を捕獲するため，原子源や生成方法がリチウム原子と

大きく異なる．また中性カルシウム原子を光イオン化することでカルシウムイオン

を生成した．本節では熱カルシウムの生成から光イオン化光源，原子の光イオン化

等を記述する．

本実験では質量数 40 のカルシウムの一価の正イオン，40Ca+ を用いた．次項で

詳述するカルシウム源には安定同位体が含まれた中性のカルシウム金属固体を用い

たので選択的に 40Ca 原子の電子をはぎとることでイオン化させる必要がある．そ

こでカルシウムのイオン化エネルギー相当以上のエネルギーを光で与える光イオン

化を採用した．

図 33に 40Ca原子の準位構造を示す．カルシウム原子の第一イオン化エネルギー

は 6.12 eVであり，これを光の波長で表すと 203 nmとなり光源を準備することが

難しい．そこで 41S0 ↔ 41P1 の遷移を 423 nm レーザーによって励起し，さらに

連続状態まで 375 nm レーザーでエネルギーを与えることで，電子を取り去った．

41P1 から連続状態までは 3.19 eVであり，イオン化するためには 389 nm以下の波

長の光を照射すればよい．

なお光イオン化以外にも電子線を照射してイオン化する方法がよく知られている．

この手法は電子線がパッチポテンシャルを形成しやすく後述するマイクロモーショ

ンをイオンを捕獲するたびに補正する必要がある．散乱エネルギーを制御する必要

がある本実験とは相性が悪いため採用していない．

光イオン化レーザーをイオントラップへ照射した光学系についてはここでは触れ

ず，4.7中で記述する．
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図 33 Ca原子の準位．

カルシウム原子源

本研究では典型的に数個から十数個のカルシウムイオンをイオントラップ中に捕

獲し，リチウム原子と相互作用させた．小数個のイオンを捕まえれば事足りるため

上記したリチウム原子オーブンのように大規模なオーブンは必要ない．むしろイオ

ンは外部電場に敏感なため大量のカルシウム蒸気をイオントラップに吹き付けない

ことが求められる．そこで原子源には小型のオーブンをイオントラップの近くに配

置し，カルシウムイオンをトラップする際のみ電流を流し，加熱して中性カルシウ

ム原子の蒸気を得た．

実験に用いたカルシウム原子源は Alvatec社のmetal vapar sourceである．この

原子源には単体のカルシウム固体が封入されており，アルゴンガスを充填した後イ

ンジウムでシールされている．カルシウムには質量数 40，42，43，44，46，48の

安定同位体が存在するが，使用した原子源はこれらの同位体を含む．本研究では質

量数 40 の同位体の一価プラスイオンである 40Ca+ を対象にした．40Ca は存在比

96.9 %であり，同位体シフトにより光イオン化の周波数も異なるため実験に耐えう

るレベルで用いることができた．

図 34 が設置したカルシウム原子源とイオントラップの配置である．原子源の開

口から漏れるカルシウムの蒸気がイオンチャンバー中に配置されたイオントラップ

の中央を通るように据え付けた．カルシウム原子がイオントラップに蒸着されない

よう原子源の出射口とイオントラップ中央の間にピンホールを設けた．これはカル

シウム原子がイオントラップ電極に付着し，光イオン化レーザーでイオン化される
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と電場を生じる．これはパッチポテンシャルと呼ばれ，トラップ条件をゆるやかに

変化させるためこれを防ぐために設置したものである．

カルシウム原子源はインジウムでシールされているため実際に使用するときにア

クティベーションする必要がある．アクティベーションはベイキング時に原子源に

電流を流すことで行った．ベイキング後，カルシウムイオンを捕獲する際は典型的

に 3 A程度を原子源に流してカルシウム原子気体を得た．オーブンに流す電流はイ

オントラップ条件や捕獲したいイオンの個数などによって変化させており，初めて

イオンを捕獲するときなどイオントラップの条件が最適値から遠い場合は 3.5-4.0 A

程度，トラップを最適条件に合わせた後は 2.5-3.0 A程度の電流をオーブンに流し，

特に単一イオンを捕獲する際は電流を流し始めてからイオンが捕獲されるまで１分

程度になるような電流値で実験を行った．オーブンの電流値は捕獲するイオン数の

制御という観点からも重要だが，イオントラップへの蒸着を極力抑えるという点に

おいても重要であり，この観点からはなるべく電流を下げる方が良い．しかしなが

ら実験の都合上イオンのロード時間として許容できる範囲で実験を行った．

図 34 イオントラップと Ca 原子源の配置．中央が実験に用いたブレード型リ

ニアパウルトラップ．中央下に見える筒が Ca 原子源であり，出射口がイオント

ラップの中央を向くように取り付けた．図中に見えるオレンジ色の線はイオント

ラップの電極の配線である．
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423 nm光源

光イオン化の 41S0 ↔ 41P1 遷移励起用の 423 nm 光源として半導体レーザー

NICHIA NDV4A16Eを用いてリトロー型の外部共振器型半導体レーザーを構築し

た．回折格子はミラーマウントに設置し，ミラーマウントに取り付けたピエゾ素子

で波長を微調できるようにした．半導体レーザーには Thorlabs 社製「LDC202C」

半導体レーザーコントローラーを用いて約 60 mA で駆動し，9.5 mW の出力を得

た．また発振周波数を安定化するため温調した．温調にはペルチェ素子を半導体

レーザーと外部共振器の下に設置し Thorlabs社製「TED200C」で行った．なお温

度センサーとして AD590を用いた．

図 35 に光源の光学系を記した．出射されたレーザー光はアイソレータ通過させ

たうえでファブリ・ペロー共振器と HighFinesse社製の波長計にそれぞれ 550 µW，

100 µW 入射させた．ファブリ・ペロー共振器でシングルモード発振していること

を確認し，波長計にて周波数を確認，調整した．また 6.3 mWの光をマルチモード

ファイバーにカップリングさせイオントラップまで導いた．なおファイバー後の光

学系は 4.7.3に記した．

図 35 423 nm 光学系．リトロー型の ECDL の出射レーザーをマルチモード

ファイバーに入射してイオントラップへまで伝播させた．ファイバーの出射端か

ら 2.1 mWの出力を得た．ファイバー後の光学系は 4.7.3に示した．
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カルシウム原子の 41S0 ↔ 41P1 の遷移の自然幅は 35.4 MHz であるので正確な

遷移周波数に調整するには何らかの基準をもとに調整する必要がある．さらにカル

シウム原子源から噴き出したカルシウム原子は 423 nmの入射に対して斜めから対

向する配置になっている（図 34を参照）ため，ドップラーシフトによって共鳴周波

数は大きくずれていると考えられる．そこでカルシウム原子に対してレーザーを照

射した状態でレーザー周波数を掃引し，カルシウム原子からの蛍光が最も大きくな

るように調整した．41S0 ↔ 41P1 の蛍光を図 36に示す．図中央のイオントラップ

のスリット部分の中心あたりに見える筋が 41S0 ↔ 41P1 の蛍光である．

前述のように使用した原子源には同位体原子が含まれているが，そのほとんど

が 40Ca であるため最も蛍光が大きくなる波長が多数の 40Ca を励起出来ていると

考えた．しかしながら時として同位体原子が励起，イオン化され捕獲されることも

あった．これら同位体は今回準備した冷却光ではレーザー冷却されず，加熱をもた

らす等，実験において歓迎されるものではない．こういった事態をなるべく防ぐ

ため，カルシウム原子の遷移周波数の同位体シフトを用いた．カルシウム原子の

41S0 ↔ 41P1 遷移は 40Caが最も長波長側にあり，質量数の増加とともに短波側に

ずれる [118]．また前述のように原子源とレーザー光の配置上，共鳴は全体的に短

波側にドップラーシフトすると考えられるためレーザーを最も蛍光が大きくなる波

長からわずかに長波長側にずらすことでほとんど 40Ca のみに共鳴させることがで

きると考えられる．実際，短波側にレーザーをずらすと同位体が捕獲される（冷却

レーザーには共鳴しないため蛍光は発しないが，冷却された 40Ca との散乱により

共同冷却され捕捉できる）確率があがり，長波側にずらすとほとんど見られること

はなくなった．

375 nm光源

423 nm 光源によって 41P1 に励起されたカルシウム原子を連続状態にまで励起

する光源として 375 nm を用いた．前述のように連続状態まで励起するためには

389 nm 以下の波長のレーザーを照射すればよいため外部共振器型半導体レーザー

を構築する必要はない．そこで半導体レーザーである NICHIA NDU1113E をフ

リーランで使用した．電流を典型的に 56 mA流し駆動し，640 µWの出力を得た．

具体的な光学系については 4.7.3に記す．
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図 36 Ca 原子の 41S0 ↔ 41P1 蛍光．イオントラップのスリット中央の付近に

見える筋が Ca原子の蛍光である．

4.7.3 イオンの冷却

イオントラップのトラップ深さは非常に深く 1万ケルビン程度 (4.7.1中で示した

タイプ 1のイオントラップで ω = 2π × 252 kHzで計算)であるためカルシウム原

子源から放出されたエネルギーの高いままの原子であっても光イオン化することで

捕獲することが可能である．この高温のカルシウムイオンをドップラー冷却によっ

て絶対零度近傍まで冷却した．図 37に 40Ca+ イオンの準位を示した．カルシウム

イオンのドップラー冷却には 397 nmレーザーと 866 nmレーザーの二本を用いた．

397 nmレーザーは冷却遷移 42S1/2 ↔ 42P1/2 励起用である．励起状態 2P1/2 は 10

分の 1 程度の確率で 32D3/2 へ脱励起する．32D3/2 は準安定状態であり寿命が約

1 sであるため，この準位にいる間は冷却がすすまない．そこで 32D3/2 準位にいる

イオンを直ちに冷却遷移に戻し，冷却サイクルをつくるために 866 nmレーザーで

リポンピングした．本節では冷却に用いたレーザー光源や光学系について記す．

冷却光源

カルシウムイオンの 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移を励起するためには 397 nm のレー

ザーを準備する必要があるが，一般に半導体レーザーは近赤外や可視光の長波長側

には多く発振可能な製品がある一方青色や紫外領域ではその数は乏しい．そこで

397 nm の倍の波長である 794 nm の外部共振器型半導体レーザーを準備し，これ
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図 37 40Ca+ イオンの準位．色付きの矢印は該当波長のレーザーを開発して照

射した．波長と自然幅は [119]を参照した．

を非線形結晶に入射することで第二高調波として 397 nmレーザー光を得る方針を

とった．

基本波となる 794 nmのレーザーは干渉フィルター型の外部共振器型半導体レー

ザーを構築した．半導体レーザーに 120-150 mA程度の電流で駆動し，30-45 mW

の出力を得た．これらの光学系を図 38 に示した．外部共振器型半導体レーザーの

出力はアイソレーターを通過させた後，一部を波長計とファブリ・ペロー共振器に

入射した．また残りの 20 mW 程度をテーパーアンプに入射し増幅した．テーパー

アンプには典型的に 1200-1500 mAの電流を流し，200-300 mWの出力を得た．

テーパーアンプによって増幅した光を非線形結晶 BIBOに入射したが，そのまま

入射しても十分な第二高調波を得ることはできない．そこでなるべく多くのパワー

の 794 nm光を結晶に入射するために共振器を構築し，レーザーパワーを光共振器

内部で増幅することで多くの倍波を得られるようにした．倍波共振器はボウタイ型

を採用している．ボウタイ型共振器を採用したのはリング型の共振器であれば定在

波がたたず，進行波が共振器内部に存在するので，空間的ホールバーニングが起こら

ず効率的に高調波を得られるからだ．ボウタイ共振器は四枚のミラーから成り立っ

ており，うち二枚は曲率がついており，残り二枚は平面ミラーである．この曲率が

129



第 4 章 実験装置と手法

ついたミラーは結晶に基本波をしぼって照射するためである．

共振器を構成しても，ただそれだけではカルシウムイオンの共鳴周波数の半分に

合わせる必要のある基本波に共鳴する共振器長にはならない．加えて機械的振動や

空気の振動，温度変化による屈折率の変化や部品の伸び縮みがある以上共振器長を

波長の程度のオーダーで常に維持し続けるのは不可能に近い．そこでリング共振器

を構成するミラーの一つにピエゾ素子を取り付け PDH法（Pound-Drever-Hall法）

[114]によって共振器長を制御した．その際にエラー信号は FM分光法 [109]で得た

が，そのためにはレーザー光に変調を加える必要がある．これはテーパーアンプに

電流変調を加えることで実現した．倍波共振器からの戻り光をフォトディテクター

に入射し，エラー信号を得て，ロック回路によってピエゾ素子にフィードバックし

た．こうして基本波 794 nm 光を 100-150 mW 入射することによって第二高調波

397 nm光を 300 µW-3 mW程度得た．

397 nm 光は以上のように PDH 法により共振器長を安定化させることで定常的

に得られるようになったが，外部からの振動によってこの安定化は容易に失われて

しまう．一度安定化が外れると再度エラー信号に対してロックをかけなおす（安定

化する）必要があり，その間カルシウムイオンのレーザー冷却はできない．これは

実験上の大きな制約になってしまうため，自動でロックをかけなおすリロック回路

を作製した．この回路は共振器を透過してくる基本波をフォトディテクターでモニ

ターし，その出力が一定以下になると自動的にピエゾ素子を掃引し，ロック点を探

す仕組みである．詳しくは文献 [120]にある．

倍波共振器から出力された冷却光を AOMに入射し，−1次光を取り出し，シング

ルモードファイバーへカップルさせた．このファイバーを透過させた光をカルシウ

ムイオンの冷却光として照射した．AOMを用いたのは冷却光を高速にスイッチし，

サイドバンド冷却やカルシウム内部状態の光ポンプを容易に行うためである．一方

AOMの 0次光を再度別の AOMに入射させ，その −1次光を別のシングルモード

ファイバーに入射した．この光はサイドバンド冷却などでカルシウムイオンを特定

の磁気副準位にポンプする際に用いるポンプ光として用いた．なお，二つの AOM

は同じ RF周波数で駆動し，同じ回折の次数を選んだが，これは冷却光とパンプ光

が別の周波数にならないようにするためである．

最後に冷却光の周波数安定化について述べる．リチウム原子の飽和吸収分光 4.4.2

や光イオン化 4.7.2においても述べたが，何らかの基準を用意して周波数を安定化す

る必要がある．カルシウムイオンに対して飽和吸収分光を行うのは十分な S/Nを得
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づらいのでファブリ・ペロー共振器を基準として長期安定度を得ることとした．具

体的には 794 nm光を長さ 7 cmのファブリ・ペロー共振器に入射して得られた透

過信号にサイドオブフリンジ法にて安定化した．サイドオブフリンジ法とはスペク

トルの中腹辺りをエラー信号として用いて安定化する手法である．ところでカルシ

ウムイオンを捕獲・冷却する際は冷却光の周波数掃引を行う必要があるため，ファ

ブリ・ペロー共振器にピエゾ素子を取り付け，このピエゾ素子に印加する電圧を掃

引することで共振器長を変化させ，この共振器に安定化した基本波レーザーを掃引

した．ファブリ・ペロー共振器のピエゾドライバーは制御コンピュータにも接続し，

制御コンピュータから周波数の制御を行えるようにした．

共振器を基準に用いる時に必ず言えることだが，共振器長が外部の温度変化など

で変化すると基準そのものがずれてしまう．そこで共振器長を安定化するためにア

ルミ製の金属箱で二重に囲って外側のアルミ箱をペルチェ素子で温調した．さらに

全体を金属箱にいれ共振器を外部からの振動や気圧の急激な変化から守った．この

金属箱には 794 nm光に他に 866 nm光，854 nm光用のファブリ・ペロー共振器も

安置した．

一方で 794 nm光の安定化に用いたファブリ・ペロー共振器は決して高精度なも

のではなく，上記のように外気の変化を受けにくい措置を講じても，数十秒から数分

たつとゆっくりとイオンが発する蛍光が上下するのが観測できた．カルシウムイオ

ンの 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移の自然幅は約 20 MHzであるから，数MHzのシフトで

冷却や蛍光に影響がでると考えられる．冷却光の 1 MHzの変化は基本波の 2 MHz

の変化に対応する，これは共振器長の変化にして 0.4 nm 程度となる．するとアル

ミニウムで作ったファブリ・ペロー共振器では 200 µK程度の温度安定化を行わな

ければならない．しかし温調はせいぜい数十 mK程度の安定化しかできない．実験

中は制御コンピュータから共振器についたピエゾを制御して蛍光を見ながら周波数

を調整した．

そこでより長期安定度を得るために，トランスファー共振器による安定化を行

なった．この手法ではルビジウム原子の飽和吸収線に別のファブリ・ペロー共振器

を安定化し，この共振器に対して 794 nm光を安定化した．
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図 38 397 nmレーザー光学系．
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リポンプ光源

準安定状態 32D3/2 に緩和してしまったカルシウムイオンを冷却遷移に戻すため

32D3/2 → 42P1/2 遷移励起用の 866 nmをリットマン型の外部共振器型半導体レー

ザーで実現した．図 39に光学系を示した．120-150 mAの電流で駆動したレーザー

の 20-30 mW程度得られた出力をアイソレーターを通過させ，一部は波長計に入射

し発振波長の監視を行なった．また一部はファブリ・ペロー共振器に入射してシン

グルモード発振の確認とサイドオブフリンジ法での周波数安定化を行なった．残り

は透過型の回折格子を通した後，音響光学素子を通過させ，+1次光をシングルモー

ドファイバーに入射した．

32D3/2 ↔ 42P1/2 遷移の飽和吸収分光を行うには十分な信号を得ることが難しい

ため，866 nm光はその都度，波長計の読みとカルシウムイオンの蛍光を頼りに共鳴

周波数を探した．この際，リットマン型の外部共振器型半導体レーザーのピエゾ素

子を駆動することで共鳴周波数を探索した．

サイドオブフリンジ法にて安定化を行ったファブリ・ペロー共振器は共振器長

7 cm で 4.7.3 に記した共振器と同様にアルミの二重箱に納め温調した．共振器に

はピエゾ素子を取り付け共振器長を制御コンピュータから微調できるようにした．

共振器のピエゾ素子を微調するとこの共振器に安定化された外部共振器型半導体

レーザーのピエゾを調整することができる．こうして実験中にカルシウムイオンの

冷却効率や状態が変化しないように，常に蛍光が一定になるように周波数の調整を

行った．

回折格子を通したのは 866 nm 以外の波長成分を完全に切り捨てるためである．

カルシウムイオンの D5/2 状態の寿命測定を行なった際に 866 nm のレーザーに

よって寿命が短くなる効果が見られた．これはレーザーに含まれた成分によって

D5/2 ↔ P3/2 の遷移を励起していたためだと思われる．こうした成分は D5/2 状態

での原子-イオン散乱の実験や原子との混合による D5/2 状態の寿命変化を測定する

実験，イオンのサイドバンド冷却において好ましくない結果をもたらすので気をつ

けるべき点である．

二つのファイバーに通したのは一方はイオントラップの軸方向の冷却に用いて，

もう一方は動径方向の冷却に用いた．詳しくは次項 4.7.3 にて述べる．動径方向冷

却のファイバーは 854 nm，850 nmのレーザーのファイバーと共有した．偏向を用

いて両者を重ねて入射している．
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AOM は約 80 MHz の RF で駆動し，+1 次回折光を使った．AOM を用いたの

は高速に光をスイッチするためである．光をスイッチによってカルシウムイオンを

32D3/2 状態にポンプすることを目的とした．

図 39 866 nmレーザー光学系．

光イオン化・冷却光学系

上では光イオン化あるいは冷却光レーザーや光学系について述べたが，ここでは

イオントラップ中のカルシウムイオンに対して照射するための光学系について述べ

る．4.10.2に後述するサイドバンド冷却用の 729 nmレーザーの光学系も一部記述

する．

カルシウムイオンは捕獲はイオントラップによって行われているため，MOTの

ように 3 軸 6 方向からレーザーを入射する必要はなく，1 軸 1 方向から入射すれ

ば事足りる．そこで今回用いたリニアパウルトラップでは軸方向の光のアクセスが

良いため，はじめイオンを捕獲する際には軸方向から冷却光を入射した．しかしイ

オンの軸方向と動径方向の運動のカップリングが悪いため軸方向と動径方向の両軸

を冷却する必要があった．加えて 4.9.3 に記すマイクロモーションの補正ではレー

ザーの入射方向に感度をを持つ手法を用いたため動径方向の x, y 軸いずれの方向か

らも冷却レーザーを入射する必要があった．以下に実際に構築した光学系の詳細を
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記述する．

図 40 にイオントラップへ光イオン化光とドップラー冷却光またサイドバンド冷

却光等を入射した光学系の模式図を示した．図中には実験中に頻繁に用いた軸方向

冷却 (図中 axial cooling)と動径方向と軸方向を同時に冷却するために用いた冷却光

の配置（図中 radial cooling）について示した．

軸方向冷却について述べると偏波保持シングルモードファイバーから出射した

397, 866 nmレーザーとマルチモードファイバーから出射した 423 nmレーザーお

よび半導体レーザーの出射光 375 nmをダイクロイックミラーと PBS（偏光ビーム

スプリッタ）にて重ね合わせイオントラップの軸を貫くように入射している．この

とき，これらのレーザーはレンズでイオントラップに中心で焦点を結ぶようにした．

一方の動径方向の入射パスでは 397, 866, 850, 729, 854 nmのレーザーを入射し

た．397 nmのレーザーは PBSで分岐したものをダイクロイックミラーで別のファ

イバーから出射した 866 nmと 850, 854 nmのレーザーを重ねた．ただし，850 nm

のレーザーは D5/2 準位にポンプするときのみ，854 nm レーザーはサイドバンド

冷却を行うとき等のみ入射した（これらの光はファイバーの入射端側で重ね合わ

せた）．さらにサイドバンド冷却に使用する S1/2 ↔ D5/2 遷移を励起する 729 nm

レーザーをダイクロイックミラーで重ね合わせて y-z 平面上を斜め方向からイオン

トラップのスリットを貫くように入射した．動径方向からの入射は斜めから入射し

たため，軸方向の冷却と動径方向の冷却を同時に効率的に行うことができるため，

実験ではこの方向から冷却光を入射した．

またマイクロモーションの補正のために x軸方向からも 397 nmレーザーを入射

したが，このときは 866, 850, 854 nmレーザー用のファイバーの後にミラーを取り

付け x-y 平面上を伝播させイオントラップのスリットを貫いた．
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図 40 光イオン化・冷却光のイオンへの照射を行った光学系の模式図．
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4.8 イオンの検出と撮像

4.8.1 イオンの検出と検出系

イオントラップに捕獲され，冷却光を照射したカルシウムイオンは 2S1/2 ↔2 P1/2

遷移の光を繰り返し吸収，放出する．この 397nmの蛍光を用いてカルシウムイオン

の検出を行った．検出手法は二通り用いており，光電子増倍管（PMT）と EMCCD

カメラ（電子増倍 CCDカメラ）をそれぞれ使用した．ここではカルシウムイオン

の検出の様子や撮像されたカルシウムイオンについて，その検出光学系を含めて述

べる．

光電子増倍管

単一のカルシウムイオンが発する蛍光は非常に微弱であるため，高感度の光検出

デバイスが必要となる．そこで光電子増倍管（PMT: photomultiplier tube）を用

いてカルシウムイオン蛍光の検出を行った．PMT とは光電効果を用いて光を電気

信号に変換し検出する機構に加え，信号を増幅させることで検出感度を上げたもの

である．これは入射光によって放出された光電子（外部光電効果）をダイノードへ

導き二次電子を放出させ，これを繰り返すことで二次電子を増やし信号電流を増加

させる機構による．実験では図 41に示す浜松フォトニクス社製の PMTを用いた．

また図にあるように PMTの受光部にアイリスとピンホールを取り付けた．これは

イオンの蛍光以外の散乱光を遮断するためである．さらに本体はマイクロステージ

上に据え付け細やかな位置調整を容易にした．

PMT は検出した光子をパルス状の電気信号として出力する．この PMT シグナ

ルの数をフォトンカウンタによって計数し，カウント数に応じた電圧出力を得た．

実験に使用したフォトンカウンタは Stanford Research System社の SR400 Gated

Photon Counterである．典型的に 100msの間シグナルを計数し，フォトンカウン

ト数 0から 9999回を D/A変換し 0-10Vで出力した．

EMCCDカメラ

PMT は蛍光量を高感度で測定できるが，イオンの正確な個数やイオン雲や結晶

の広がりを知ることは難しい．そこで二次元的な蛍光の観測を行うために EMCCD

カメラ（Electron Multiplying CCD camera，電子増倍 CCD カメラ）を使用し
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図 41 光電子増倍管．受光部の前にアイリスとピンホールをつけ迷光を防いだ．

た．上でも述べたようにイオンの蛍光は微弱で，光の信号を増幅して観測するこ

とが望ましいので信号増幅機能を持つ EMCCD カメラが最適であったためであ

る．実験に用いたカメラは Princeton Instruments 社製の「ProEM-HS:512BX3」

である．このカメラの撮像素子サイズは 512 pixel × 512 pixelで一画素のサイズは

16 µm × 16 µmである．実験中は 256倍の撮像ゲインで 0.5-10秒程度露光して撮

像した．

検出光学系

イオントラップ中の冷却された単一イオンはその温度と閉じ込めから数十マイク

ロメートルの領域に局在する．このようなイオンを直接上の受光素子で撮像するの

は極めて困難なためイオン蛍光を対物レンズを通して拡大した像を光電子増倍管あ

るいは EMCCDカメラで観測した．構築した撮像系を図 42に示す．

シグマ光機社製の対物レンズ「SPHAL-5」をイオンチャンバーのビューポートの

直近，イオントラップから 45 mmの位置に配置した．このレンズはワーキングディ

スタンス 45 mm，開口数 0.13である．対物レンズを通過した蛍光をハーフミラー

によって分岐し PMT と EMCCD カメラそれぞれに入射させた．前述のようにイ

オン蛍光は非常に微弱なため蛍光以外の 397 nm，866 nm光あるいは光イオン化光

である 423nm，323nm光といった散乱光に埋もれてしまいやすい．そこで 397 nm

付近の光のみを通過させる干渉フィルターを光電子増倍管あるいは EMCCD カメ

ラの直前に設置した．これにより効果的に散乱光を取り除くことができたが，光イ

オン化光は波長が 397 nm に近いためバックグラウンドノイズとして検出された．
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ハーフミラーの直前に置いたアイリスもカルシウムイオンが捕獲されているイオン

トラップ中心付近の光のみを取り出し，イオントラップ電極などでの散乱光を受光

しないよう設置したものである．

上記のようにイオン蛍光は微弱なため撮像系のパスや受光機器は実験室の照明と

いった外部の光からも脆弱である．そこで機器パス全体を筒や布で完全に覆った．

これらの措置を加え，迷光を防ぎカルシウムイオンの撮像系を構成した．

図 42 イオンの検出・撮像系の模式図．

イオンの観測

新たに設置したイオントラップを用いてカルシウムイオンを捕獲する際は，最適

なトラップ条件が全くわからない状態である．そこで RF電圧を上げ，トラップポ

テンシャルを深くして捕獲しやすいようにした．さらに冷却光を掃引しつつ共鳴周

波数から大きく負に離調をとることで運動エネルギーの大きいイオンを検出しやす

くした．

カルシウムイオンの検出方法としてはリパンプレーザーを遮断するとイオンの冷
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却サイクルが正常に続かなくなるためイオンは蛍光を発しなくなる．これを利用し

てリポンプレーザーをスイッチしたときの蛍光の増減をカルシウムイオンの検出に

用いた．

カルシウムイオンの捕獲が確認ができたら RFの振幅を下げつつ，冷却光の離調

を共鳴側に近づけていった．この後マイクロモーションの補正と呼ばれる作業を行

い，カルシウムイオンの運動エネルギーを下げていったがマイクロモーションの補

正に関しては 4.9にて後述する．

図 43に EMCCDカメラで観測したイオンの蛍光画像を示す．図中のカルシウム

イオンは一次元方向に並んでおり，この方向は閉じ込めの弱い軸方向 (z 軸)である．

イオンは強力なクーロン斥力によって反発する．

図 43 Ca+ イオンの一次元鎖の蛍光画像．

4.8.2 トラップ周波数の測定

3.1.4 に示したようにイオンは近似的に調和ポテンシャルに捕獲されているとみ

なすことができる．この調和ポテンシャルのトラップ周波数は動径方向は式 (100)，

軸方向は式 (92)のようにかける．ここではこのトラップ周波数の測定手法について

述べる．

カルシウムイオンの運動を外部電場を用いて励起することでトラップ周波数を測

定した．イオントラップ電極のいずれかに振動電圧を加えるとイオンのトラップポ

テンシャル全体がその信号の周波数で揺さぶられる．このときカルシウムイオンの

トラップ周波数に外部電場の周波数が一致するとイオンの運動は共鳴的に励起され

イオンの蛍光が減少する．すなわち，外部電場周波数を掃引し，そのときのカルシ

ウムイオンの PMT信号を観測することで測定を行った．
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実際の測定は軸方向と動径方向のトラップ周波数測定で振動電圧を加える電極を

変えた．軸方向の場合は END1電極あるいは END2電極に振動電圧を加え，動径

方向の場合は GND電極の片方に振動電圧を加えた．

図 44 に軸方向と動径方向の典型的なトラップ周波数測定結果を示した．縦軸は

PMTのシグナルをフォトンカウンタで計数して D/A変換した値であり，横軸は電

極に加えた振動電圧の周波数である．プロットした点は測定データであり，実線は

ガウス関数によるフィッティングである．(a)は軸方向，(b)は動径方向のトラップ

周波数であり，それぞれ (ωz, ωr) = 2π × (95, 252) kHz と測定された．

図 44 軸方向と動径方向のトラップ周波数測定．(a)軸方向トラップ周波数．(b)

動径方向のトラップ周波数．

4.8.3 イオンの撮像倍率の較正

イオン結晶は一次元に配列していれば構成数を容易に数え上げることができるが，

三次元状に配列するとその数を知ることは難しくなる．ましてや結晶化していない

クラウド状のイオンの場合はさらに困難を極める．そこで撮像倍率を知ることで結

晶やクラウドのサイズを測定して，それらを構成するイオン数を推定できる．

また撮像倍率がわかると，外部電場に対するイオンの応答をカメラから測定する

ことができるので，マイクロモーションの補正 4.9や，後述する散乱エネルギーの

制御 5.3.2においても有用となる．

EMCCDカメラで行ったカルシウムイオンの撮像倍率は擬調和ポテンシャルのト

ラップ周波数とイオンの間隔から算出した．以下に詳細を示す．
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トラップ中に質量mionのイオンが N 個捕獲されて，結晶化しているとする．こ

のときの擬調和ポテンシャルのトラップ周波数を ω とすると配列した結晶化イオン

の最も近接した粒子間の z 軸方向の距離を ∆zmin とすると

∆zmin ≈ 2.0

(
e2

4πϵ0mionω2
z

)
N−0.57 (140)

とかける [121, 122]．ただし，eは素電荷であり，今回は 40Ca+ イオンのような一

価のイオンを想定している．また ϵ0 は真空の誘電率である．すなわちイオンの個数

とトラップ周波数を測定できれば，撮像したイオンの画像がからイオン間隔がわか

るので，撮像倍率を算出することができる．

式 (140) において注意しなければならないのは，∆zmin はイオンの間隔ならば

どこのイオン同士でもよいわけではなく，最短のイオン間距離を示しているを示し

ていることである．つまり，例えば調和ポテンシャル中のイオンの一次元鎖を考え

たとき，イオン同士の斥力と調和ポテンシャルの勾配からイオンは等間隔にならば

ず，調和ポテンシャルの底のイオン間隔は狭く，外側に並ぶにしたがって間隔は広

がっていくと考えられる．∆zmin はトラップ中心付近にいる最も距離の近い二粒子

間の距離である．以上の議論から察せられるようにイオンが一次元鎖ではなく，三

次元的な配列をもっているときは奥行方向の距離がわかりづらくなる上，問題が複

雑になる．そこで軸方向に並んだ二あるいは三個のイオンをトラップした状況で較

正を行った．二個のイオンならばもちろんイオン間の距離が ∆zmin となり，三個の

イオンならば中心のイオンに対して線対称に配列するので中心のイオンとの距離が

∆zmin である．

今回用いたリニアパウルトラップは軸方向の閉じ込めを弱くしたのでイオンは

軸方向つまり z 軸方向に配列するので測定すべきトラップ周波数は軸方向の周波

数 ωz である．トラップ周波数は前述 4.8.2 したようにイオンの運動を外部電場で

励起することで測定した．以下に測定結果を示す．図 45(b)に示したトラップした

2個のイオンに対して上述のトラップ周波数の測定に示した手法で軸方向のトラッ

プ周波数を測定すると図 45(a) に示したように 2π × 74 kHz であった．すなわち

式 (140)より ∆zmin = 53.7 µmである．一方で撮像画像の解析よりイオン間の距

離は 34.42 pixel である．これから撮像画像の 1pixel = 1.56 µm となるが，使用

した EMCCD カメラの一素子のサイズは 16 µm(4.8.1 を参照) なので撮像倍率は

10.3 倍であった．

撮像倍率を測定する方法として他には，実際に構築した光学系に対して長さの基
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準になる定規などを撮影して，撮像された目盛りから較正する手法を用いた．

図 45 イオンの撮像倍率の測定．(a) 軸方向のトラップ周波数測定．横軸は

END 電極に加えた振動電圧の周波数であり，縦軸は PMT によってイオンの蛍

光である．(b) 測定に用いた 2 個の Ca+ イオン．イオン間距離はカメラ上では

34.42 pixelである．

4.9 マイクロモーションの補正

パウルトラップ中のイオンは擬調和ポテンシャルによる永年運動と高周波による

マイクロモーションの二種類の運動をする．永年運動はドップラー冷却により取り

除けるが，余剰マイクロモーションは取り除くことができない．マイクロモーショ

ンは RF電場によって誘起された運動のためイオンの捕獲されている位置での RF

電場の振幅に大きく依存する．すなわちマイクロモーションは RF 電場の鞍点が

もっとも小さいことがわかる．原理的にはイオンが捕獲される擬調和ポテンシャル

の中心と RF電場の鞍点は一致するため，マイクロモーションに特別な注意を払う

必要はないはずである．しかし，イオンは電場による影響を非常に受けやすいため

パッチポテンシャルやイオントラップ構造の歪みなどに起因する意図しない電場に

よって容易にトラップ位置がずれてしまう．そこでイオンのマイクロモーションが

最小になるように外部電場で補正する．以下ではこのマイクロモーションの補正手

法について述べる．
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4.9.1 補正電極

リニアパウルトラップは動径方向の閉じ込めのみ RF電場で行うため原理的には

マイクロモーションは動径方向のみに生じる．すなわちマイクロモーションを補正

する電極も動径方向のみ補正するように取り付けた．動径方向の二軸について補正

する必要があるため，一対一組の電極を二組用意した．一つは COMPENSATION

電極と呼んでいる電極対であり，もう一つは GND 電極対である（図 32 を参照）．

二つの電極対はほぼ直交するように配置しており，動径方向の独立した二軸のマイ

クロモーションを補正しやすいようにした．図 46 のように電極対のうち片方は実

験室のグランドに落とし，もう一つに電圧を印加することで補正電場を作り出した．

GND電極はイオンの捕獲位置から近いため，典型的に数 V 程度の電圧を加えるこ

とでイオンの補正電場を生み出した．一方で COMPENSATION 電極はイオンの

捕獲位置から遠く，しかも RF電極が遮蔽するように近くにあるので数十-数百 V

の電圧を加えた．なお実験室グランドに落とす電極と電圧を加える電極を適宜入れ

替えることで正電圧のみの定電圧源でもマイクロモーションの補正が行うことがで

きる．

図 46 マイクロモーションの補正のための構成．GND 電極と COMPEN-

STION 電極の片方に電圧を印加し，もう一方は接地させる．電極間に生じる電

場によってイオンの捕獲位置を補正する．
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4.9.2 スペクトルによる補正

補正電極を用いて補正電場を生み出すことでマイクロモーションを補正するが．

補正の基準が必要となる．マイクロモーションの補正は，パウルトラップにおいて

避けて通れない課題であり，今までに様々な手法が提案されている．本項では最も

単純な蛍光スペクトルを用いた補正について述べる．

3.2.3 に記したように余剰マイクロモーションが存在するとスペクトル変化す

る．トラップに用いた RF周波数を表 11に示した 2π × 4.8 MHzとする，一方で

S1/2 ↔ P1/2 遷移の自然幅は約 20 MHzであるからスペクトル形状は図 12(a)に近

い形状になる．余剰マイクロモーションが大きいとスペクトルは自然幅よりも太く

なり，トップがつぶれた形になる．一方で余剰マイクロモーションが小さいと自然

幅に近いローレンツ型になる．これを利用して蛍光スペクトルを観察しながらスペ

クトル形状が細くなるよう補正電極に加える電圧を制御した．

4.9.3 RF光子相関法

蛍光スペクトルは補正の粗調には良い指標となるが，自然幅近くになるとスペク

トルのパワー広がりに気をつける必要があり，一見しただけでは変化がわかりに

くくなるので補正においては必ずしも最善の手法とは言い難い．そこで，広く用い

られているマイクロモーションの補正手段として RF 光子相関法 [98] を使用した．

RF光子相関法ではイオンに加えている RFの位相とイオンの蛍光が放出されるタ

イミングの相関をマイクロモーションの補正に用いる．以下では使用した機器，手

法の原理，補正の結果等を示す．

TAC

RF光子相関法では RFの位相と蛍光のタイミングの相関を取るので二つの信号

の時間差を測定する必要がある．そこで TACを用いて測定を行った．TAC（Time

to Amplitude Converter，時間電圧変換器）とはスタートパルスとストップパルス

の二つの信号の時間差に応じた電圧を出力するデバイスであり，実験では acam社

製の「AM-GPX」を用いた．

スタートパルスとして PMTのフォトンパルスを入力し，ストップパルスとして

RF信号の SYNC信号を入力とした．原理的にはスタートパルスとストップパルス
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の入力は逆にしても構わない．しかしながら，ストップパルスにフォトンパルスを

用いると RFが何周期した後にストップパルスが入るか不確定であり，一つの測定

ごとに時間のばらつきが大きくなり，解析がやや煩雑になる．一方でストップパル

スに RFの SYNC信号を用いれば，スタートパルスのフォトンパルスが入力されて

から必ず RFの一周期以内にストップパルスが入り解析が容易となる．

信号の取得と相関ヒストグラムの作成

TAC信号を元にヒストグラムを作り，補正に使用した．ここでは具体的な実験手

順と相関ヒストグラムの作成方法について述べる．

イオントラップ中にイオンを一個から二，三個捕獲し，冷却する．このときのイ

オンの個数は少ない方が，イオン結晶の広がりによるマイクロモーションの影響が

少なく理想的だが，イオン蛍光量とのトレードオフの関係である．冷却光は掃引せ

ずに蛍光スペクトルの中腹あたりの離調に設定する．このとき離調が大きすぎると

蛍光量が少なくなり S/Nが悪くなり，離調が小さすぎると冷却効率が落ちてイオン

温度が上昇し，予期せぬ信号が得られたり，イオン加熱されイオントラップからロ

スするため注意を要する．

TACから得られる時間差信号を典型的に 3000回を取得し，RFの一周期につい

て取得回数をヒストグラムに起こした．

相関ヒストグラムとマイクロモーション

図 47(a), (b), (c)に典型的なヒストグラムを示した．横軸は信号の時間差を示し，

縦軸は頻度を示す．また点は測定データ点を示し，実線は正弦関数によるフィット

を示す．二つの信号の時間差はすなわち RFの位相と蛍光が発せられるタイミング

の相関を示す．

イオンの冷却光は共鳴から負に離調がつけられているのでドップラー効果により

イオンの運動が冷却光の入射方向に向かって運動しているとき冷却光を吸収しや

すくなり，逆方向に運動すると冷却光を吸収しにくくなる．このためマイクロモー

ションが大きいと，イオンの冷却光の吸収，放出のタイミングはマイクロモーショ

ンの影響を大きくうける．つまりマイクロモーションが大きいほどヒストグラムの

信号の振幅が大きくなり，マイクロモーションが補正されている点では相関が小さ

くなる．マイクロモーションが最も補正されている点はイオンの運動に対する RF

の影響が最も小さいところである．つまり RFと蛍光の相関が最も見られない場所
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がマイクロモーション補正点である．

図 47(a), (c)の信号は RFとイオンの冷却光の散乱のに相関がみられるためマイ

クロモーションが大きい点である．また (a)と (c)では位相がおよそ半周期ずれて

いるが，これはマイクロモーションの補正点である RF電場鞍点の逆側で測定して

いるため，マイクロモーションの位相が半周期ずれているためである．一方の (b)

は相関がみられず，マイクロモーションの補正された点である．

図 47(d)に電極に加える電圧を変化させたときのヒストグラムの振幅の変化を示

す．実線はフィッティングである．

図 47(d) のような測定を COMPENSATION 電極と GND 電極の各電圧におけ

るヒストグラム振幅から行い，補正点を探した．マイクロモーションは RFでの閉

じ込めを行っている x-y 方向に生じる．一方で前述のように RF光子相関法のマイ

クロモーションに関する感度は冷却光の入射方向にのみ存在するので，x, y 軸両方

について補正するために二方向から冷却光を入射し，それぞれヒストグラムによる

補正点の測定を行った．
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図 47 RF光子相関ヒストグラム．(a), (b), (c)各外部電場での RF光子相関ヒ

ストグラム．(d)ヒストグラムの振幅の外部電場による変化．
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4.10 D5/2 状態へのポンピングとレーザー

本研究では Ca+ イオンの内部状態を制御して非弾性散乱を測定した．その内部状

態には 32D5/2 状態も含まれる．ここでは D5/2 にポンプするために使用したレー

ザーについて述べる．

D5/2 へのポンピングは二通りの方法を用いた．一つは 850 nmのレーザーを用い

て 32D3/2 ↔ 42P3/2 の遷移を励起し，P3/2 からの自然放出を利用した方法であり，

もう一つは狭線幅の 729 nmのレーザーを用いて直接 42S1/2 ↔ 32D5/2 の遷移を起

こす方法である．前者は磁気副準位を指定せずにポンプする方法で後者は任意の磁

気副準位にポンプする方法である．具体的なポンピング手法については第 5章にて

述べる．

4.10.1 850 nmレーザー

850 nm レーザーはリトロー型の外部共振器型半導体レーザーを構築して得た．

図 48に光学系を示す．レーザーの出力をアイソレーターに通した後三分岐し，一つ

は波長計で発振波長を観測し，別の一つはファブリ・ペロー共振器でシングルモー

ド発振を確認した．残り一方は AOMに入射し，ダブルパスを構築して回折光をシ

ングルモードファイバーにカップルさせた．AOMの回折光を用いたのは AOMを

駆動する RFをスイッチすることでレーザーをスイッチするためである．このレー

ザーは外部の周波数基準に安定化せずに波長計を確認して ECDL内のピエゾ素子を

制御することで共鳴に合わせた．

この ECDLは半導体レーザーを取り替えることで発振波長 854 nmの ECDLに

切り替えた．この 854 nmのレーザーはサイドバンド冷却に用いたレーザーである．

4.10.2 729 nmレーザー

四重極遷移である S1/2 ↔ D5/2 遷移は 0.2 Hz程度の自然幅しか持たない．この

ため磁場を印加して D5/2 準位の磁気副準位を分離すると，狭線幅のレーザーを用

いれば個別の磁気副準位にアクセスできる．

この遷移はサイドバンド冷却に用いられており，冷却用レーザーとして線幅 1 kHz
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図 48 850 nmレーザー光学系．

程度の 729 nmレーザーを開発した．以下ではこのレーザーについて述べる．

図 49に光学系を示した．レーザー光源はMogLabs製の干渉フィルター型 ECDL

である．レーザーの出力の一部を波長計に入射し発振波長の監視を行い，残りは

テーパーアンプに入射し増幅した．増幅後の光を二分岐し，片方は AOMでダブル

パスを構成し，回折光をシングルモードファイバーに入射し，出射光をカルシウム

イオンに照射した（ファイバー後は図 40を参照）．もう一方も AOMの −1次回折

光をシングルモードファイバーに入射し，EOMで変調した後に ULE共振器に入射

した．この ULE 共振器を周波数基準として周波数を安定化およびレーザー線幅の

狭窄化を行った．ULE共振器には以下で詳しく説明する．

ULE共振器とは熱膨張係数の非常に小さい ULEガラスと呼ばれる素材を用いて

作られたファブリ・ペロー共振器である．熱変化での延び縮みが非常に小さいため，

優れた周波数基準として用いることが可能である．イオンの S1/2 ↔ D5/2 遷移に直

接安定化することは困難なため経時変化の少ないこの共振器を用いて周波数安定化

を行った．この共振器はフィネス 10000であり，この共振器でレーザーの線幅の狭

窄化も併せて行っている．ULE共振器に対する外乱を抑えるため図 50のように真

空チャンバーの中に入れ，真空にした．また温度を安定化するために二重の銅の箱

の中に納め，外側の銅の箱をペルチェ素子で温調した．内箱および，ULE共振器は
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図 49 729 nmレーザー光学系．

熱輻射によって温度安定化される．
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図 50 ULE共振器の真空チャンバーと温度安定化システム．
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第 5章

内部状態選択による非弾性散乱の
制御

5.1 概要

中性原子-イオン間の非弾性散乱の一つに電荷交換散乱（表 4参照）があげられる．

この過程は Li原子-Ca+ 間の場合，Li原子に束縛された電子が Ca+ イオンに移動

する散乱であり，非弾性散乱の一つである．一般に化学反応はいくつかの単純な素

過程と呼ばれる反応の組み合わせから構成されているが，電荷交換散乱はその素過

程の一つである．電荷交換散乱は中性原子-イオン系で広く観測されている散乱過程

であり，先行研究としては文献 [10, 11, 30, 31, 32, 33, 44, 52]があげられる．我々

の用いた Li-Ca+ 系においても観測され，参考論文である文献 [52]にて発表した．

非弾性散乱は散乱する粒子の内部状態ごとに特徴づけられるので電荷交換散乱に

おいても内部状態ごとに反応性が異なることが予想される．そこで本研究における

目的は中性原子とイオンの内部状態を制御して電荷交換散乱における内部状態ごと

の反応性の違いを検証することにある．また，これをもとに内部状態を選択して非

弾性散乱を制御する手法の開発を目指した．

以上のような目的のもと電荷交換散乱の特性を検証するために電荷交換断面積を

測定したが，その実験の中で Ca+ イオンに対して大きく分けて二つの制御を行っ

た．一つは任意の内部状態に準備するためにレーザー光ポンピングであり，もう一

つは電荷交換断面積のエネルギー依存性を測定するために行った散乱エネルギーの

制御である．これは Ca+ イオンの運動エネルギーを余剰マイクロモーションを利
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用して制御する手法を開発して実現した．

上記の操作を行い，電荷交換断面積の内部状態依存性およびエネルギー依存性を

測定した．この結果と共同研究による図 4のポテンシャルエネルギー曲線と比較検

討を加えることで，反応性の説明を試みた．

以下ではこの実験の手法と結果を中心に記す．具体的には，まず最初に光ポンピ

ングの手法と実際に準備した内部状態について説明する．次に余剰マイクロモー

ション（3.2.1を参照）を利用した散乱エネルギー制御方法の説明と結果を示す．そ

の後，電荷交換散乱の検出と断面積の測定結果を記し，考察を加える．

5.2 内部状態の制御

電荷交換散乱を始めとする非弾性散乱は状態ごとに特徴付けられるので Li原子，

Ca+ イオンをそれぞれ特定の単一状態に準備して散乱を観測する．しかし中性原

子やイオン内部状態にはスピン軌道相互作用による微細構造が存在し，それらの準

位はさらに電子スピンと核スピンによる超微細構造に別れ，さらに超微細準位内に

はそれぞれ磁気副準位が縮退している．単一状態同士の散乱を観測する場合，この

磁気副準位の任意の状態を準備する必要があるが, 本実験ではこうした測定に先駆

ける実験としてそれぞれリチウム原子とカルシウムイオンの超微細準位と微細準位

（なお，40Ca+ イオンは核スピンがゼロなので超微細構造をもたず，励起状態は微細

構造のみを持つ）についての選別を行った．

シングルビームトラップ中の 6Li 原子は基底状態の |F = 1/2,mF = 1/2⟩ と
|1/2,−1/2⟩ の準位の原子がほぼ同数捕獲されている．カルシウムイオンと混合し
た原子は以上の二つの状態である．

一方の Ca+ イオンの状態は混合する際に光ポンピングで任意の状態に準備した．

本実験では 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2, 32D5/2 の 4 つの内部状態について測定した．

それぞれの状態の準備方法について以下で述べる．図 51 に準備方法の模式図を示

した．

5.2.1 基底状態と準安定状態へのポンピング

今回実現した中性原子-イオン混合系ではシングルビームトラップ中のリチウム

原子気体のピーク密度はトラップ周波数の測定より (4.8 ± 0.3) × 108 cm−3 であっ

た．この程度の原子密度の場合，電荷交換散乱を観測するには数百ミリ秒から秒の
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図 51 各状態への光ポンピング．(a)基底状態 4S1/2 (b)準安定状態 32D3/2，(c)

準安定状態 32D5/2 (d)励起状態 42P1/2 測定のための SPD 混合状態．

間，リチウム原子とカルシウムイオンを混合する必要がある [32]．測定の対象とす

る準位の寿命がこのオーダー以上の場合，光ポンピングした状態での電荷交換散乱

の測定を行うことが可能である．ここではそうした長い寿命をもつ準位，基底状態

42S1/2 と準安定状態 32D3/2, 32D5/2 へのポンピングについて述べる．

基底状態 42S1/2

基底状態へのポンピングはドップラー冷却に使用する 397 nmの冷却レーザーと

866 nmのリポンプレーザーの照射のタイミングを制御することで実現した．冷却用

のレーザーを照射している場合，カルシウムイオンの状態は 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2

の間をサイクルしている．397 nnm冷却レーザーを遮断すると 42S1/2 → 42P1/2遷

移が起きなくなり，42P1/2 準位は直ちに基底状態に緩和する．しかし，時に 32D3/2

に緩和する場合があるので 866 nmのリポンプレーザーを照射しておき 32D3/2 状

態から掃きだした．図 51(a)を参照．すなわち実験では冷却レーザーを遮断し，そ

の 20 msにリパンプレーザーを遮断して基底状態へのポンピングを行った．
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準安定状態 32D3/2

32D3/2 は準安定状態とよばれ寿命が約 1秒である．866 nmのリポンプレーザー

を遮断すると 32D3/2 に緩和したカルシウムイオンは冷却サイクルに戻ることがな

くなるため，32D3/2 に残り続ける．また，このとき図 51(b)のように冷却レーザー

を照射し続ければカルシウムイオンは 32D3/2 にポンプされる．以上のようにリポ

ンプレーザーを冷却レーザーを遮断してリチウム原子気体と混合する 20 ms前に遮

断することで 32D3/2 状態にポンピングした．

準安定状態 32D5/2

32D5/2 も準安定状態とよばれ約 1 秒の寿命を持つ．32D5/2 へのポンピングは

850 nm のレーザーを照射し，32D5/2 ↔ 42P3/2 の遷移を起こし，42P3/2 から

32D5/2 への自然放出を利用してポンプした．このときリポンプレーザーは遮断した

(図 51(c)参照)．具体的にはリポンプレーザーを遮断すると同時に 850 nmのレー

ザーを 397 nmの冷却レーザーと共に 20 ms照射してポンピングした．

5.2.2 励起状態 42P1/2

励起状態 42P1/2 の寿命は非常に短く 8 ns程度である．この時間スケールでは単

一の 42P1/2 状態のみでの測定は不可能であるため，図 51(d)のように冷却レーザー

とリポンプレーザーを照射し続けることで 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2 の混合状態を実

現し，リチウム原子との混合を行った．

それぞれの状態の占有確率比を 397 nm の冷却レーザーと 866 nm のリポンプ

レーザーの離調と強度から定まる遷移レートから推定した．冷却レーザーとリポ

ンプレーザーによる遷移レートと各状態の緩和レートから各状態の占有分布比は

(pS , pP , pD) = (0.42, 0.29, 0.29) と求められた．すなわち冷却レーザーとリポンプ

レーザーによる混合状態における測定結果にはそれぞれの状態が上の比だけ含まれ

ていると考えて処理した．基底状態 42S1/2 と準安定状態 32D3/2 の測定は個別に行

えるため，励起状態 42P1/2 の寄与を抽出することが可能である．
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5.3 原子イオン間散乱エネルギーの制御

本研究はリチウム原子-カルシウムイオン間の電荷交換散乱を対象に行ったが，散

乱断面積のエネルギー依存性を測定するために両者の散乱エネルギーを変化させる

必要がある．以下に具体的な手法について述べる．

5.3.1 原子イオン間の散乱エネルギー

二粒子間の平均散乱エネルギー Ecoll は式 (9) に示したように二粒子の運動エネ

ルギーによって記述できる．粒子 1, 2をそれぞれカルシウムイオンとリチウム原子

とし，それぞれの運動エネルギーと質量を Eion と Eatom，mion とmatom とすると

式 (7)は．

Ecoll = µ

(
1

mion
Eion +

1

matom
Eatom

)
(141)

ただし，換算質量 µは

µ =
mionmatom

mion + matom
(142)

である．次の段落ではもう少し具体的に実験の状況に則した散乱エネルギーを考え

てみる．

本実験ではカルシウムイオンの運動エネルギーを制御することで散乱エネルギー

を制御したが，このときの運動エネルギーは数十 mK × kB から数 K × kB 程度の

範囲である．一方で原子気体の温度は 6 µKであった．すなわち原子の運動エネル

ギー Eatom に対してイオンの運動エネルギー Eion の方が三桁以上大きく，

Eion ≫ Eatom (143)

が成立する．

すなわち
Ecoll ≈

µ

mion
Eion (144)

が導ける．

つまり，散乱エネルギーはイオンの運動エネルギーに換算質量とイオン質量の比を

乗じたものになる．ここでリチウム原子とカルシウムイオンの組み合わせの場合

µ/mion = 0.13となる．つまり Ecoll = 0.13 × Eion であるから，実現したイオンの

運動エネルギーから約十分の一のエネルギーが散乱エネルギーとなる．
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カルシウムイオンの運動エネルギーよりも散乱エネルギーが小さくなるのは，リ

チウム原子とカルシウムイオンの質量比による．換算質量は対象の二つ粒子のうち，

質量が小さいものよりも小さくなる．つまり質量数 6のリチウム原子により換算質

量は小さくなり，一方でカルシウムイオンの質量数が 40と大きいため，換算質量と

イオン質量との比は小さくなる．この事実は我々の研究目的から考えると好都合な

事実である．我々は原子とイオン散乱における量子的な効果を観測を目指している

が，こういった効果は散乱エネルギーが減少していき，散乱の部分波が制限されて

いくに従って観測しやすくなるだろうと考えられる．つまり，我々の原子-イオン組

み合わせでの s波散乱閾エネルギー 10.6 µK× kB に到達するには散乱エネルギー

を 82 µK× kB 程度まで減少させればよいことがわかる．

5.3.2 マイクロモーションによる散乱エネルギーの制御

散乱エネルギーの制御をカルシウムイオンのマイクロモーションエネルギーを変

化させることで実現した．マイクロモーションは通常，極力抑えるべきものとして

扱われるが，本実験ではあえてマイクモーションを誘起することで散乱エネルギー

を変化させた．本項ではマイクロモーションエネルギーの制御手法，評価手法につ

いて述べる．

マイクロモーションを誘起するためにはマイクロモーションを補正した時の逆

を行えばよい．マイクロモーションの補正は 4.9 において記したように COM-

PENSATION 電極あるいは GND 電極に電圧を印加することで補正電場を生み出

し，RF 電場が生み出す鞍点にイオンを導いた．つまりイオンの補正点において

COMPENSATION電極と GND電極に加えている電圧を変化させれば，イオンは

補正点からずれていくのでそれに従いマイクロモーションは誘起される．実験では

GND電極に電場を加えることによってマイクロモーションを誘起した．

イオンの運動エネルギー

式 (107)のようにイオントラップ中のイオンの運動エネルギーは永年運動エネル

ギーと外部電場が存在しないときのマイクロモーションエネルギーそして余剰マイ

クロモーションエネルギーの 3つ要素から書けた．このうち永年運動エネルギーは

レーザー冷却でほとんど取り除ける．しかしレーザー冷却の手法として用いたドッ

プラー冷却は冷却限界が存在する．しかも冷却限界に達するにはレーザーの離調や
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レーザーパワーといったパラメーターを注意深く選ばなければならない．そこで

レーザー冷却によって永年運動エネルギーは Ersec まで到達したとする．一方でマ

イクロモーションエネルギーはレーザー冷却で取り除くことはできないが，4.9に記

したマイクロモーションの補正を行うことで余剰マイクロモーションは取り除くこ

とができる．しかし外部電場を制御してマイクロモーションの補正した際に補正点

においても完全にマイクロモーションを取り除くことは難しく，使用した補正の指

標にもよるが，一般に残留マイクロモーションが存在すると考えられる．そこで補

正点における残留マイクロモーションエネルギー Ermm とする．以上をもとにマイ

クロモーション補正点におけるレーザー冷却されたイオンの運動エネルギー Emin

を考えてみると
Eion |補正点 = Emin = Ersec + Ermm (145)

と表現できる．

補正点でのイオンの運動エネルギーは以上の二要素からなり，Emin で表す．

補正点でトラップし，冷却したイオンに対して外部電場を加え，マイクロモーショ

ンを誘起する．このときのイオンの運動エネルギーは

Eion = Emin + Eemm (146)

と書ける．

ここで Eemm が補正点からずらすことで生じた余剰マイクロモーションエネルギー

である．

平均マイクロモーションエネルギー

誘起された余剰マイクロモーションエネルギー Eemm について記す．マイクロ

モーション補正点で捕獲していたカルシウムイオンに対して外部電場 Er を印加し，
マイクロモーションを誘起したとする．このときイオントラップ動径方向の外部

電場 Er が存在することによって生じるマイクロモーションの平均運動エネルギー
Eemm は式 (107)の第三項を変形して

Eemm =
4

mion

(
eEr
qΩRF

)2

(147)

と書ける [78, 98]．ただしパラメータ a = 0とした．

ここで eは素電荷であり，今回は一価のイオンを想定している．q，ΩRF はそれぞ
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れイオントラップの q パラメーター，イオントラップの RF 角周波数を示す．平

均運動エネルギーとしているのは永年運動の周期での平均を示すからである．上

式 (147)より，外部電場以外の値は既知であり（q パラメータは式 (101)より 4.8.2

の手法で測定したトラップ周波数から得た），マイクロモーションエネルギーは外部

電場の二乗に比例することがわかる．

すなわちイオンの運動エネルギーは式 (146)を用いて

Eion = Emin +
4

mion

(
eEr
qΩRF

)2

(148)

と書ける．

以上より余剰マイクロモーション誘起した際の散乱エネルギーは式 (144)と式 (148)

より

Ecoll =
µ

mion

{
Emin +

4

mion

(
eEr
qΩRF

)2
}

(149)

と導かれる．

外部電場の較正

外部電場はイオントラップの GND電極間の距離と印加電圧で求めることができ

るが，イオントラップの機械的な歪や電場遮蔽の効果によって誤差が大きくなると

予想される．そこで撮像したカルシウムイオンの位置変化から変換した．以下に詳

細を示す．

動径方向のトラップ角周波数 ωr の調和ポテンシャルにカルシウムイオンが捕獲

されていたとする．動径方向に一様な外部電場 Er を加え，イオンの位置が rずれた

とすると力のつり合いより
mionωr

2r = eEr (150)

外部電場 Er について解くと

Er =
mionωr

2

e
r (151)

またに示したようにトラップ角周波数 ωr は q パラメーターを使って式 (100)のよ

うに表せたのでトラップ角周波数 ωr は q パラメーターによって以下のように表せ

る．この式を用いれば，式 (151)は

Er =
mionq

2Ω2
RF

8e
r (152)
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図 52 外部電場によるカルシウムイオンのシフトと撮像したカルシウムイオンの

シフト．GND 電極にかける電圧を変化したのでイオンのシフトは観測方向に対

して 45◦ の角度を持つ．そのため EMCCD上とイオンのシフトと実際のイオン

の補正点からのシフトは式 (153)の関係にある．なお図中では省略したが，実際

イオントラップと EMCCD のカメラの間には対物レンズを設置して拡大して撮

像している．

となる．

式 (152) を使えば外部電場を補正点からのカルシウムイオンの移動距離によっ

て較正できることがわかる．そこでカルシウムイオンの移動距離の測定方法につい

て述べる．図 52 に軸方向からみたときのイオントラップとカメラの位置関係を示

す．片方の GND電極をにかける電圧を変化させてカルシウムイオンの外部電場を

変化させたとすると図 52 のように GND 電極対に平行の方向にシフトする．これ

を EMCCDカメラで撮像したとするとカルシウムイオンの補正点からの移動距離 r

はカメラ上での位置シフト rccd は射影成分となるので

rccd = r cos 45◦ =
r√
2

(153)

となる．

以上より式 (152)および式 (153)より撮像したカルシウムイオンの位置シフトか

ら外部電場の較正を行った．
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図 53 GND電極に印加した電圧によるカルシムイオン位置のシフト．(a)GND

電極の原点は補正点を示す．(b), (c)補正点と 0.063 V でのカルシウムイオンの

蛍光画像．GND 電極に印加した電圧によってカルシウムイオンの位置がシフト

する．実際のイオンのシフトは式 (153)で表される．

変調指数 β とイオンの運動エネルギー

本実験では誘起したマイクロモーションをカルシウムイオンの蛍光スペクトルか

ら得られる変調指数 β を用いて測定した．ここでは変調指数とカルシウムイオンの

運動エネルギーの関係について述べる．

式 (147)中のマイクロモーションエネルギー Eemm をついて，マイクロモーショ

ンは RF電場を加えている動径方向のみに生じるため，動径方向の二軸 x，y方向に

ついて分解することができる．

Eemm = Ex + Ey (154)

ここで Ex と Ey はそれぞれ x軸，y軸のマイクロモーションエネルギーである．こ

の x, y軸の取り方は第 3章における軸の取り方から変えて図 52に準拠する．GND

電極に印加する電圧を変化させて図 52 のようにカルシウムイオンの位置をシフト

させたとき，x 軸と y 軸と同程度マイクロモーションが誘起されると考えられる

ので
Ex = Ey (155)

が成立すると考えられる．
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以下ではしばらく y 軸方向の運動について考える．y 軸方向のエネルギー Ey は

y 方向の速さの二乗平均
⟨
v2y
⟩
を用いて

Ey =
1

2
mion

⟨
v2y
⟩

(156)

と書ける．

ここでイオンのマイクロモーションの速度はイオントラップの RFで駆動されてい

るので，y 軸方向の速度は振幅を vy0
とすると

vy = vy0
cos (Ωt + ϕ) (157)

とかける [123]．ただし tは時間，ϕは位相である．

式 (157)の二乗を RF一周期について積分して平均を計算し，
⟨
v2y
⟩
を求めると

⟨
v2y
⟩

=
v2y0

2
(158)

となる．

すなわち y 軸方向のエネルギーは

Ey =
1

4
mion

⟨
v2y0

⟩
(159)

と表される．

ところで，式 (116) 中に現れる変調指数 β について考える．この値はマイクロ

モーションの大きさを表した値であり，β = 0ならば式 (116)は自然幅を持つスペ

クトルとなる．β が有限の値をとるとマイクロモーションによるサイドバンドが大

きくなり，線幅は太くなり，スペクトル形状は特徴的な形をとるようになる．この

ように変調指数はマイクロモーションの大きさを表す数値であるが，式 (121)のよ

うに変調指数はマイクロモーションのによる速度と冷却光の波数ベクトルとの内積

で表すことができた．式 (157)中の vy0 と冷却光の波数ベクトル kc を用いると変

調指数 β は，

β =

∣∣∣∣kc · vy0

Ω

∣∣∣∣ =

∣∣∣∣kcvy0 cos θc
Ω

∣∣∣∣ (160)

とかける [98, 123]．ここで θc は図 54に示すように冷却光伝播方向とイオン速度の

なす角である．式 (160)を vy について解くと

vy0
=

βΩ

kc |cos θc|
(161)
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図 54 イオントラップと冷却光の入射方向．(a)イオントラップと冷却光の伝播

方向を示した．冷却光を斜めから入射することで動径方向と軸方向の両方の冷却

を同時に行い効率化した．(b) カルシウムイオンと冷却光の関係，冷却光は y 軸

に対して角度 θc で入射している．

となる．上式 (162)について二乗平均
⟨
v2y0

⟩
をとると

⟨v2y0
⟩ =

⟨β⟩2Ω2

k2c cos2 θc
(162)

ここで ⟨β⟩は β の一周期での平均とする．この y 軸方向の速さの２乗平均 ⟨vy⟩を
式 (159)に代入し，式 (154)と式 (155)を使って整理するとマイクロモーションエ

ネルギー Eemm は

Eemm =
mionΩ2

2k2c cos2 θc
⟨β⟩2 (163)

と表すことができる．

こうしてマイクロモーションエネルギーを変調指数で表すことができた．

なお，冷却光は図 54 に示したように y 軸に対して 45◦ に入射しているので

cos θc = 1√
2
である．

蛍光スペクトルによる評価

任意の捕獲点におけるイオンの平均運動エネルギーは式 (148)に示したように補

正点におけるエネルギーと余剰マイクロモーションエネルギーによって表せる．ま

た余剰マイクロモーションエネルギーは外部電場の二乗に比例する．補正点におけ

るエネルギーと実際に誘起したマイクロモーションの外部電場二乗則を実験的に別

の観点によって明らかにするため，カルシウムイオンの蛍光スペクトルを用いた評

価を行った．

164



5.3 原子イオン間散乱エネルギーの制御

図 55 外部電場を変化させたときのイオンのスペクトル．スペクトルはピークの

値で規格化した．赤，青，緑の点はそれぞれ 0 V/m, 5.2 V/m, 19.2 V/mの外

部電場のときのスペクトルである．実線は式 (116)によるフィッテングである．

イオントラップ中にカルシウムイオンを捕獲し，レーザー冷却した上で GND電

極に加える電圧を変化させマイクロモーションエネルギーを誘起した．このとき，

397 nm の冷却光の周波数を掃引し，カルシウムイオンの蛍光スペクトルを観測し

た．図 55 に得られた典型的な蛍光スペクトルを示す．それぞれ異なる外部電場を

加えたときの蛍光スペクトルであり，赤のプロットは補正点でのスペクトル，青の

プロットは外部電場を 5.2 V/m印加したとき，緑のプロットは 19.2 V/mのときで

ある．縦軸は PMTのフォトンパルスをフォトンカウンタで計数し，カウント数に

応じて D/A変化された出力を規格化したものを示しており，カルシウムイオンの蛍

光強度に対応している．なおバックスラウンドノイズは差し引いて示した．横軸は

掃引した冷却光の周波数をしめしており，これは冷却光の周波数を安定化したファ

ブリ・ペロー共振器の FSR を用いて較正したものである．42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移

の共鳴中心を 0 MHz としているが，これはカルシウムイオンの蛍光が急激に落ち

る点（図 55中に点線を引いて示した）を共鳴とした．なぜなら，ドップラー冷却は

レーザー周波数を共鳴に対して負に離調をとって冷却を行うものであり，周波数が

共鳴に対して正になると加熱に転じ，急激に蛍光が落ちるためである．

得られた蛍光スペクトルは外部電場を大きくしていくに従ってスペクトル幅が大

きくなり，共鳴点とは別の周波数においてピークがみられるようになる．これはマ
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イクロモーションが増大することにより，マイクロモーションサイドバンドが本来

自然幅程度の太さのスペクトルの周りに大量に発生するためである．実験で使用し

た RF周波数は Ω = 2π × 4.8 MHzであるから，マイクロモーションサイドバンド

は 4.8 MHz毎にたつと考えられる．これは 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移の自然幅の四分

の一程度しかないため，サイドバンドは個別に見えずキャリア遷移に埋もれる．こ

うして図 55のようなスペクトルが観測されたと考えられる．

3.2.3 に記したようにマイクロモーションが存在するときのイオンの蛍光スペク

トルは式 (116) のように表され，図 12 に示したような特徴的な形を呈する．この

式 (116) を用いて測定した蛍光スペクトルをフィットした．フィットした結果を

図 55 中に実線として示した．このときフィッティングパラメータとして式 (116)

中の変調指数 β を用いた．フィッティングから得られた β は外部電場が 0 V/m，

5.2 V/m，19.2 V/mのときについてそれぞれ 0.73，5.0，10であった．

以上のように得られる変調指数を各外部電場ごとに典型的に 3，4個のスペクトル

から得て平均した．これを式 (163)に代入しマイクロモーションエネルギーを算出

した．

こうして評価したカルシウムイオンの運動エネルギー Eion の外部電場依存性を

図 56 に示す．縦軸はカルシウムイオンの運動エネルギーをボルツマン定数で割っ

たものであり，横軸は外部電場である．図の (a)はリニアスケールであり，(b)は縦

軸を対数スケールで表示した．図中の点が各外部電場において測定したイオンのエ

ネルギーであり，エラーバーは標準誤差を示す．

得られた測定点を式 (148)によってフィットした結果を実線に示した．このとき

補正点でのエネルギー Emin のみをフリーパラメーターとし，Emin/kB = 12 mK

が得られた．式 (148)中の q パラメータは測定したトラップ周波数より式 (100)を

使って算出した値であり，q = 0.15を代入した．

図 56 の測定値が示すようにカルシウムイオンの運動エネルギーは外部電場の二

乗によく合致する．そこで本実験ではフィットから求めた補正点での運動エネル

ギー Emin と外部電場を用いて運動エネルギーを式 (148)から内挿した．以上のよ

うな手法を用いて中性原子-イオン間の散乱エネルギーを制御し，電荷交換断面積の

エネルギー依存性を測定した．
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図 56 カルシウムイオンの運動エネルギーの外部電場依存性．横軸はイオンに印

加した外部電場であり，縦軸はイオンの運動エネルギーを示した．(a)は縦軸を線

形で (b)は対数スケールでそれぞれ示した．プロットはスペクトルの式 (116)に

よるフィットから測定した点である．破線は式 (148)によるプロット点のフィッ

トである．ただし，q = 0.15固定し，補正点でのエネルギー Eion のみをフリー

パラメーターとした．

5.3.3 混合中の散乱エネルギーの変化

マイクロモーションによる過熱

5.3.2に記したようにマイクロモーションを用いてリチウム原子とカルシウムイオ

ンの散乱エネルギーを制御した．電荷交換散乱を観測するためにリチウム原子とカ

ルシウムイオンを典型的に 1 s間混合したが，この間のカルシウムイオンの運動エ

ネルギーの変化を考える．

5.2 に記したように本実験では内部状態の依存性を測定するため光ポンピング

によってイオンの内部状態を操作した．このとき特に基底状態 S1/2 と準安定状態

D3/2，D5/2 については原子との混合中にレーザー冷却光を入射することができな

いのでイオンの加熱が存在すると散乱エネルギーが測定中に変化してしまうことに

なる．以下では冷却が存在しないときのカルシウムイオンの加熱について考える．

想定されるイオントラップ中のイオンの加熱は大きく二つあり，一つがバックグ

ランドガスとの衝突である．真空装置内に残留ガスとの衝突はときにカルシウムイ

オンがトラップから外れてしまうこともあった．頻繁におこる現象ではなく，カル

シウムの原子源に流す電流をなるべく少なくすることでさらに抑えることができた．
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もう一つはマイクロモーションに起因する加熱であり，イオントラップにおける加

熱の主な原因であると考えられる．以下ではマイクロモーションに起因する加熱に

ついて記す．

イオン運動のうち永年運動は熱的な運動である一方でマイクロモーションは熱

的な振動とは異なる特殊な運動である．RF によってイオンが振動するのがマイク

ロモーションであるが，RFの振動はコヒーレントな振動であるためにその RFに

よって引き起こされるイオンのマイクロモーションもやはりコヒーレントな運動と

なる．つまり，あるタイミングでイオンが RFによってエネルギーを与えられて加

速したとしてもその半周期後にはイオンは RFによってエネルギーを奪われ減速す

る．これはいわゆるランダムな熱的運動とは異なる．すなわち原理的にはマイクロ

モーションの大きさにかかわらず，冷却を行わなくてもイオンの温度は時間ととも

に上昇しない，つまり加熱は存在しない．

しかし，一般にイオンの冷却を行わない場合，イオンの温度は時間とともに増大

していき最終的にトラップからこぼれおちる．これはマイクロモーションと永年運

動が何らかの原因として結合することで永年運動エネルギーが上昇するためである

と考えられる．こうしたマイクロモーションと永年運動の結合は二つの原因が考え

られる．一つは RF のノイズに起因し [124, 125]，もう一つはイオントラップ中に

複数個のイオンが存在したときイオン同士の散乱によってマイクロモーションのコ

ヒーレントな運動が乱されるために加熱になる [98, 125]．

RF のノイズはコヒーレントでない振動を引き起こすので，イオンの永年運動を

増加させる原因となる．RF 電場のノイズのパワースペクトル密度 SE とするとノ

イズによる過熱レート H は

H =
e2

4mionkB
SE (164)

と表せる．[125, 126]．RFノイズによる加熱は現在までに多くのイオントラップに

ついて検証されており，RF 電場のノイズのパワースペクトル密度とイオントラッ

プの RF 電極の距離に依存することが知られている [125, 127]．そこで実験に用い

たイオントラップの電極間距離から典型的な値として SE = 10−11 V2m−2Hz−1 と

して計算すると過熱レートは H = 70 mK/sとなった．この過熱レートの実験デー

タへの取り扱いは後述の 5.4にて記す．

なおイオントラップ中のイオンの加熱に関する詳細は例えば文献 [128]にある．

一方でイオン同士の散乱によって運動が乱されて，マイクロモーションと永年運
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動が結合する効果については詳細な検討がされておらず，未解決な問題となってい

るため今回はこの効果については取り扱わなかった．

原子との散乱によるエネルギー変化

上ではマイクロモーションの加熱による散乱エネルギーの変化について議論した

が，中性原子気体との混合による温度変化も考慮されるべき課題であると考えられ

る．混合系におけるイオンの温度変化の先行研究として 87Rb と 88Sr+ の系にお

いて中性原子とのランジュバン散乱によってストロンチウムイオンの温度が変化す

ることを観測している [43]．この研究ではイオンの速度分布のマックスウェル・ボ

ルツマン分布からのずれとイオンの加熱を報告している．一方で冷却に関しては，

MOT中の中性原子気体との衝突によってトラップしたイオンを冷却した成果も報

告されている [42] これは，MOT中の中性原子気体と混合しないときに比べてイオ

ンの捕獲時間が伸びていることを観測しており，今回の我々の系に比べ高温度領域

についての報告と言える．

中性原子-イオン間の弾性散乱によるエネルギーの授受を考えたとき，大きなエ

ネルギー変化に関わるのはランジュバン散乱であると考えられる [43]．ランジュバ

ン散乱は 2.3.2 に示したように粒子間距離が近接するので交換する運動エネルギー

も大きくなると考えられるためである．一方でランジュバン散乱は後述するように

電荷交換散乱をはじめとした非弾性散乱にも密接に関与している．つまり，混合中

の中性原子との弾性散乱によるエネルギー変化を考えるとき，ランジュバン散乱過

程における弾性散乱と非弾性散乱が起きる比を考慮する必要がある．こうした点は

今後の研究の展開に密接に関わっているが，本研究では未解決の問題として取り

扱った．

5.4 電荷交換断面積

ここでは実際に測定した各内部状態ごとの電荷交換断面積のエネルギー依存性に

ついて述べる．まず，電荷交換散乱の測定手法について参考論文 [32]で得られた結

果を中心に述べる．次に実際の測定手順について説明する．その後，測定によって

得られた結果から電荷交換断面積を求める手順を述べ，最後に測定した結果につい

て議論する．
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5.4.1 電荷交換散乱の検出

電荷交換散乱の検出方法について記す．参考論文 [32]において電荷交換散乱を観

測した際，散乱過程の同定は質量分析と散乱確率の密度依存性に依った．ここでは

この詳細を論じつつ，本実験での電荷交換散乱の検出方法を述べる．

参考論文 [32] において非弾性散乱を検出した際，イオントラップの質量分析を

用いた．この質量分析とはイオントラップの電極にトラップとは別の振動電圧を加

えてイオンを揺することで行われる（測定手法は 4.8.2 に示したトラップ周波数と

同一）．

イオントラップ中のイオンは擬調和ポテンシャル呼ばれる実効的な調和ポテ

ンシャル中に捕獲されていると考えることができるため，外部から振動を加える

とトラップ周波数で共鳴的にイオンの振動が励起される．擬調和ポテンシャルは

式 (100) あるいは式 (92) のように質量に依存するため，イオンの質量ごとに共鳴

周波数は異なる．このとき，イオンは外部電場によって揺すられるので加熱が起き

る．つまり，40Ca+ イオンのトラップ周波数で振動させれば，加熱により 40Ca+ イ

オンの蛍光が減少する．一方で非弾性散乱で生じた生成物イオンは蛍光を発しない

が，外部振動電場によって加熱されると 40Ca+ イオンとの散乱によって，やはり
40Ca+ イオンの加熱が起きるため Ca+ イオンの蛍光による観測が可能である．

2.3.1 で記したように生成物は Li+, (LiCa)+, Li+2（それぞれの質量数は 6，46，

12である）が想定される．参考論文 [32]における測定ではこのうち質量数 6のイオ

ンに対応する，すなわち 6Li+ の信号のみ検出された．

3.1.2 で述べたようにイオンが安定に捕獲されるためには q パラメータは十分小

さくなければならない（我々の実験系では a パラメータは常に無視できほど小さ

い）．つまり，上の質量分析の実験では生成物についても安定に捕獲されるようなパ

ラメータを選ぶ必要がある．ここで q パラメータは式 (101)のように質量に依存す

るため，質量が小さいほど q パラメータが大きくなり，6Li+ については捕獲しにく

いイオン種である．そこで参考論文の実験では生成した Li+ イオンが捕獲しやすい

周波数の高周波電場を用い，さらに Li+ イオンがレーザー冷却 Ca+ イオンとの弾

性散乱によって共同冷却され，トラップされやすくなるように多数の Ca+ イオンを

捕獲して測定した．

一方で q パラメータを Li+ イオンが捕獲されない条件にした上で捕獲イオン数が
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図 57 リチウム原子と混合前後のカルシウムイオン蛍光像．(a)はリチウム原子

との混合前であり，(b)は混合後の様子である．電荷交換散乱が三回起きたため，

カルシウムイオンが３つロスした．中性原子-イオン混合系では非弾性散乱や化学

反応を単一レベルで検出可能である．

数えられる程度の少数個の Ca+イオンで観測すると Ca+イオンのロスが見られた．

これは Li原子との非弾性散乱によって Ca+ イオンが別の生成物に変化し，失われ

たためであると考えられる．これはイオントラップの捕獲ポテンシャルが 1万ケル

ビン程度と非常に深く弾性散乱ではイオンはロスしえず，非弾性散乱過程であって

も非常に大きなエネルギーの放出が起きない限り捕獲され続けるからである．この

カルシウムイオンのロス確率をリチウム原子密度を変えつつ測定するとロス確率は

リチウム原子密度に比例した．これはすなわち Ca+ イオンのロスは二体の散乱過

程によって起きていると結論づけられる．以上のような測定から参考論文 [32]では

電荷交換散乱 6Li + 40Ca+ → 6Li+ + 40Caの観測を確認した．

本実験は関連論文の実験パラメータ（密度，温度）と近い値を用いたので観測され

る Ca+ イオンのロスは電荷交換散乱に起因するとした．また今回の実験では Ca+

イオンのロスのみを測定したいので Li+ イオンが安定にトラップされないようなト

ラップ条件で測定した．これは Li+ イオンが捕獲されると加熱等の悪影響を及ぼす

恐れがあるためだ．最後に本実験において測定された典型的な Ca+ イオンのロスを

図 57に示す．図中 (a)はリチウム原子気体と混合前のカルシウムイオン列を示して

おり，6 個のカルシウムイオンが捕獲されているのが見て取れる．一方で (b) は原

子との混合後のカルシウムイオン列であり，カルシウムイオンの数が減少している．

この 3個のカルシウムイオンのロスは電荷交換散乱によって Ca+ イオンが中性 Ca

原子になったためである．中性原子-イオン混合系では図 57のように非弾性散乱を

単一レベルで検出することが可能である．以上のように電荷交換散乱を検出した．
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5.4.2 ロス確率の測定

実験のおおまかな流れは 4.2に記した実験概要と同一である．冷却した Ca+ イオ

ンに対して MOT，光共振器トラップを経てシングルビームトラップにて捕獲した

Li原子気体を輸送し，典型的に 1秒間混合した．本実験では電荷交換散乱のエネル

ギー依存性を測定したが，散乱エネルギーを制御するためにリチウム原子と混合す

る前に 5.3の手法に従いイオンの余剰マイクロモーションを誘起した．また内部状

態依存性を測定するためにリチウム原子とカルシウムイオンがオーバーラップする

直前に 5.2に記したイオンの内部状態制御を行い任意の内部状態に準備した．また

カルシウムイオンは混合前後の状態を PMT および EMCCD カメラによって観測

し，原子気体は混合終了時に吸収撮像を行った．

以上の手順を繰り返し行い，図 57のようなリチウム原子気体との混合前後のカル

シウムイオンの個数変化を繰り返し測定することでカルシウムイオンのロス確率を

測定した．ロス確率は余剰マイクロモーションによって制御した各散乱エネルギー

ごとに典型的に 50回の混合を行うことで測定した．

5.4.3 電荷交換レート

カルシウムイオンのロス確率の測定から電荷交換レートを算出した．以下にこの

手順を説明する．各内部状態，各散乱エネルギーで測定したカルシウムイオンのロ

ス確率からそれぞれの内部状態での電荷交換レートをフィッティングにより求める．

このフィッティング関数をレート方程式によって求めるが，カルシウムイオンの内

部状態ごとに取り扱いがことなるため以下では内部状態ごとに記す．

基底状態 42S1/2

カルシウムイオンの基底状態 42S1/2 に関するレート方程式は基底状態の存在確

率 NS と電荷交換後の状態の存在確率 NCE，基底状態の電荷交換レート ΓS を用い

て以下のようにかける．

dNS

dt
= −ΓSNS (165)

dNCE

dt
= ΓSNS (166)

(167)
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このレート方程式を以下の条件

NS + NCE = 1 (168)

NS(0) = 1 (169)

NCE = 0 (170)

のもと解くと
NS = e−ΓSt (171)

が得られる．この関数を用いてフィットを行えばよい．

基底状態 42S1/2 のカルシウムイオンのロスの測定を行ったが，ロス確率はバッ

クグランドガスとの衝突でイオンがロスする確率と有意な差を見出すことはできな

かった．つまり基底状態 42S1/2 の反応性は非常に低く，現在の密度と混合時間では

観測できなかったためと思われる．すなわちバックグラウンドガスによるロスレー

トが基底状態の電荷交換レートの上限を与えていると考えられる．バックグラウン

ドガスによるロスレートは非常に小さいため，これ以降では基底状態の電荷交換

レート ΓS ≈ 0として扱う．

準安定状態 32D3/2 及び 32D5/2

準安定状態のレート方程式は基底状態と異なり，基底状態への自然放出レート

γDS を考慮しなければならない．ただし上で述べた通り基底状態の電荷交換レート

は十分小さいとして無視する．

さらに原子と混合している間イオンにはシングルビームトラップの発振波長

1064 nmのレーザーが照射されている．このレーザー波長は 32D3/2 ↔ 42P1/2 あ

るいは 32D5/2 ↔ 42P1/2 遷移から大きく離調があるものの高強度なため励起が起

きる．するとイオンは基底状態に緩和し，電荷交換しなくなると考えられる．この

1064 nmレーザーによる基底状態への緩和レートを γIR とする．

さらに本実験とは別の測定から D5/2 の Ca+ イオンと Li原子間での以下の状態

変化散乱が観測された [129]．

Li |22S1/2⟩ + Ca+ |32D5/2⟩ → Li |22S1/2⟩ + Ca+ |42S1/2⟩ (172)

この散乱は励起状態にあったイオンが原子との散乱によって脱励起する過程である．

この散乱でイオンが基底状態に落ちるレートを γq とする．すなわち図 58に示した

状態の変化が予想される．
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図 58 D 状態における緩和レートと電荷交換レート．図中では具体的な準位を

示さなかったが，D3/2, D5/2 のいずれもの場合も該当する．ΓD は電荷交換レー

ト，γIR は原子の光トラップの 1064 nmレーザー光で励起されることで基底状態

に緩和するレート．γq は状態変化散乱レートである．

以上の現象を考慮にいれてレート方程式を立てると

dND

dt
= −γsND − γqND − γIRND − ΓDND (173)

dNS

dt
= γsND + γqND + γIRND (174)

dNCE

dt
= ΓDND (175)

となる．ただしここで ND は D 状態の存在確率であり，ΓD は D 状態（D3/2 ある

いは D5/2 状態）の電荷交換レートである．

このレート方程式は以下の条件がつく

NS + ND + NCE = 1 (176)

NS(0) = 0 (177)

ND(0) = 1 (178)

NCE(0) = 0 (179)

この条件のもとでレート方程式を解くと

NS = − γDS + γq + γIR
γDS + γq + γIR + ΓD

e−(γDS+γq+γIR+ΓD)

+
γDS + γq + γIR

γDS + γq + γIR + ΓD

(180)
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ND = e−(γDS+γq+γIR+ΓD)t (181)

NCE = − ΓD

γDS + γq + γIR + ΓD
e−(γDS+γq+γIR

+
ΓD

γDS + γq + γIR + ΓD

(182)

と求められる．

リチウム原子気体との混合後，イオントラップ中のカルシウムイオンの観測確率は

NS + ND = 1 −NCE で表されるのですなわちフィッティング関数は

NS + ND =
ΓD

γDS + γq + γIR + ΓD
e−(γDS+γq+γIR+ΓD)t

+
γDS + γq + γIR

γDS + γq + γIR + ΓD

(183)

である．

式 (183) で 32D3/2 と 32D5/2 状態のカルシウムイオンのロス確率の測定結果を

フィットして電荷交換レートを算出したが，シングルビームトラップ用レーザーに

よる基底状態への緩和レート γIR および状態変化散乱レート γq については他の測

定から得られた結果を利用した．これらの値は，32D5/2 準位の寿命測定から得られ

ており，γIR はシングルビームトラップのレーザーを照射したときに 32D5/2 準位

の寿命よりはやく基底状態へ緩和することから測定されている．この測定に依れば

レーザーの中心強度で γIR = 0.11 Hzであった．実際の解析では γIR はレーザー強

度に比例するため，リチウム原子気体とカルシウムイオンのオーバーラップ位置か

ら各測定での散乱レートを計算した．一方の状態変化散乱レート γq は，リチウム

原子と混合した際に 32D5/2 準位の寿命が短く測定されることから測定されており，

その測定によれば，γq/na = 1.9× 10−15 m3/s であった [129]．ここで na はリチウ

ム原子気体の密度である．

なお，32D3/2 の状態変化散乱レートは 32D5/2 と同程度であると仮定して同じ値を

用いて解析を行った．

図 59 に外部電場を変化に対する D3/2 状態の Ca+ イオンのロスレートを示す．

横軸はカルシウムイオンに与えた外部電場であり，縦軸は上の手法で求めたカルシ

ウムイオンのロスレートを示す．実線はリチウム原子気体の 1/e幅を用いたガウス

関数によるフィッティング結果である．
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図 59 D3/2 状態の Ca+ イオンロスレートの外部電場による変化．

42S1/2, 42P1/2, 32D3/2 混合状態

5.2 の内部状態の操作で記述したように寿命の短い 42P1/2 状態のカルシウムイ

オンについての測定を行うために冷却レーザーとリポンプレーザーを照射しつづけ

てリチウム原子気体とオーバーラップした．このときカルシウムイオンは 42S1/2,

42P1/2, 32D3/2 の混合状態である．この混合状態の電荷交換レート ΓSPD を考える

とカルシウムイオンが観測される確率 NSPD は NSPD = e−ΓSPDt とかける．この

関数をフィッティングに使用し，電荷交換レートを求めた．

5.4.4 電荷交換断面積のエネルギー依存性

上の 5.4.3で述べた方法で得られた各状態の電荷交換レート Γはリチウム原子の

密度 na と散乱する 2粒子の相対速度 vrel，電荷交換断面積 σCE を用いて以下のよ

うにかける．

σCE =
Γ

navrel
(184)

とかける．

式 (184)から電荷交換断面積を算出した結果を図 60に示す．図の横軸は散乱エネ

ルギーを示し，縦軸は電荷交換断面積である．(a), (b), (c)はそれぞれカルシウムイ

オンの内部状態が 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2 混合状態，32D3/2，32D5/2 状態につい

ての測定結果である．図中に示した黒線は式 (32)に示したランジュバン散乱電面積
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である．また，破線は 1/E
1/2
coll によるフィッティングである．フィッティング結果

より電荷交換断面積のエネルギー依存性はランジュバン散乱断面積と同じ依存性を

示すことが見て取れる．これは測定エネルギー領域で電荷交換散乱のメカニズムが

ランジュバン散乱で説明できることを示していると考えられる．電荷交換散乱は原

子に束縛された電子がもう一方に飛び移る現象であるから散乱する 2粒子の原子核

が近接しなければ起こり得ない．その点ランジュバン散乱は 2.3.2に記したように，

粒子が内向きのスパイラルを描きつつ近接し，散乱する過程である．ランジュバン

散乱の場合，古典的転回点まで粒子が近接するので電子が飛び移ることができると

考えられる．今回測定した散乱エネルギー kB × 0.002-3 K 程度の領域では古典的

なランジュバン散乱によって説明できることがわかる．s波散乱閾温度は 10.6 µK

であるから 100倍以上の散乱エネルギーでは妥当な結果と言える．

カルシウムイオンの D3/2 と D5/2 状態の測定中は冷却光が照射されていないの

で 5.3.3で議論した混合中のエネルギー変化を考慮する必要がある．混合中の 1秒

間に RFノイズに起因する過熱 70 mK よりもイオンの運動エネルギーが低い領域

は図 60(b), (c)の白抜きデータ点で示した．なお，このデータ点は上の 1/E
1/2
coll の

フィッティングや以下に示す結果からも解析において除外した．

今回得られたエネルギー依存性には形状共鳴 (Shape resonance) が観測されな

かった. 形状共鳴とは原子-イオン間相互作用による引力ポテンシャルに対して外側

に遠心力のポテンシャルが存在すると遠心力ポテンシャルの内側に準安定な束縛状

態が形成される．散乱エネルギーがこの束縛状態のエネルギーに一致するときに一

時的に準安定状態に束縛されるために生じる共鳴現象である（2.3.3を参照）．理論

的な解析では図 61 示したように基底状態における放射性の電荷交換散乱あるいは

分子生成において形状共鳴を確認している [130]．形状共鳴がみられなかった理由

カルシウムはイオンがトラップされていることに起因していると考えられる．粒子

線による反応の研究の場合，並進温度は高いものの，温度広がりの狭い速度がよく

フィルタリングされている．一方で中性原子-イオン混合系では到達温度は低いもの

の原子あるいはカルシウムイオンがトラップされているためトラップ内の運動は速

度広がりを持つために共鳴が存在しても測定するとなまって見えてしまう．以上が

今回の測定で形状共鳴が観測されなかった理由と考えれれる．

上記のようにカルシウムイオンがトラップされていることによる散乱エネルギー

の広がりを図 60中の横軸エラーとして示した．
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図 60 内部状態ごとの電荷交換断面積のエネルギー依存性．
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図 61 中性原子-イオン混合系における基底状態の放射性電荷交換散乱断面積と

放射性分子生成断面積の和の散乱エネルギー依存性 [130]．Li-Ca+ 以外の系につ

いては文献 [131]にあるものと同一．
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5.5 電荷交換断面積の内部状態依存性

5.5.1 電荷交換-ランジュバン断面積比

図 60 に示した電荷交換断面積はいずれもランジュバン断面積よりも低い値を

示している．これはランジュバン散乱が起きた際に必ず電荷交換が起きるわけ

ではなく，これが確率的な過程であることを示してる．さらに内部状態ごとに

電荷交換断面積の値は異なっていが，これは内部状態ごとの反応性の違いを示

唆している．そこで各状態ごとの電荷交換断面積とランジュバン断面積の比を

A = σCE/σL とおき，各状態ごとに求めたものを表 12に示した．この値は各状態

の反応性を示している．なお，42P1/2 の値はで 5.2述べた内部状態占有比を用いて

σSPD = pSσS + pPσP + pDσD の関係から求めた．

この結果はMITの Vuletićらのグループによる Yb-Yb+ 系の電荷交換散乱の測

定結果 [30]とは対称的な結果と言える．当該論文中では中性 Yb原子と Yb+ イオ

ンの同位体の組み合わせ 174Yb-172Yb+, 171Yb-172Yb+, 172Yb-174Yb+ について

行われており，電荷交換前後のエネルギーがほぼ同じため共鳴電荷交換散乱となり，

ランジュバン散乱断面積と電荷交換散乱断面積が一致した．

表 12 Ca+ イオンの内部状態ごとの係数 A

40Ca+の内部状態 A

42S1/2 ≲ 1 × 10( − 3)

32D3/2 0.14 ± 0.02

32D5/2 0.69 ± 0.12

42S1/2, 4
2P1/2, 3

2D3/2 混合状態 0.15 ± 0.02

42P1/2 0.38 ± 0.11

5.5.2 電荷交換経路の特定

表 12の結果を Olivier Dulieuらによって計算されたポテンシャルエネルギー曲

線，図 4と比較することで考察する．
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基底状態 42S1/2

Ca+ イオンの基底状態における電荷交換散乱は我々が実現した原子密度では測定

することが出来なかったため，断面積の上限を与えたのみである．つまり基底状態

の反応性がほかの準位に比べ著しく低い．

図 62 にポテンシャルエネルギー曲線のうち基底状態のみを強調表示したものを

示す（図 4 に示した Maurice Raoult, Humberto Da Silva Jr., Olivier Dulieu の

計算によるポテンシャルエネルギー曲線と同一のものである）．赤線で表示したの

が電荷交換前の Li(2s) + Ca+(4s)の状態であり，青線で表示したのが電荷交換後の

Li+ + Ca(1S)の状態のポテンシャルエネルギー曲線である（実線はスピン一重項状

態，破線は三重項である）．このエントランスチャンネルは近接したエネルギー曲線

が存在せず状態間の結合も見て取れないため反応性が低いと考えられる．このよう

な場合，差分のエネルギーを光とし放出する放射性電荷交換散乱によって遷移しう

るが，放射性の電荷交換は非常に遷移確率が低い [130]（図 61を参照）ために観測

に至らなかったと考えられる．すなわち，このチャンネルでランジュバン散乱がお

きても弾性散乱のみが起きると考えられる．

図 62 Li(2s) + Ca+(4s)のポテンシャルエネルギー曲線．
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なお，この性質は非弾性散乱を起こしたくない共同冷却にとっては有利と言える．

実際，Li-Ca+ 実験系共同冷却を行った文献 [58] では基底状態で共同冷却を試みた．

準安定状態 32D3/2, 3
2D5/2

カルシウムイオンの準安定状態 32D3/2と 32D5/2の状態はいずれも高い反応性を

示した．図 63 にポテンシャルエネルギー曲線のうちエントランスチャンネルであ

る Li(2s) + Ca+(3d)の三重項状態と電荷交換後の状態である Li+ + Ca(3P)の三重

項状態のみをそれぞれ赤線，青線強調表示したものを示す．この状態間には 9.69a0

の結合に起因する擬交差が存在する（a0 はボーア半径である）．この擬交差による

遷移確率 PLZ はランダウ・ツェナーモデルによる計算により PLZ = 0.556と計算さ

れる．この値はD状態の反応性の高さを説明する非常に大きい遷移確率であると言

える．なぜなら，このチャンネルでランジュバン散乱が起きたとき，古典的な粒子

が擬交差を通過するのは２回存在する．位相シフトの効果など他の影響をを完全に

無視すれば，２回の擬交差の通過によって電荷交換する確率は 0.494となる．すな

わち，D 状態の反応性の高さはこの結合に起因していると考えられる．また遷移し

た状態 Li+ + Ca(3P)は最終的に Li+ + Ca(1S)に緩和すると考えられる．

一方で 32D3/2 と 32D5/2 間にも反応性の違いがみられた．このポテンシャルエ

ネルギー曲線はスピン軌道相互作用を考慮していないためこの反応性の違いは説明

できないが，スピン軌道相互作用が影響したポテンシャルエネルギーの変化が反応

性に影響していると考えられる．

またこの結果は Basel大学の S. WillitschらのグループによるMOT中の Rb原

子と Ca+ イオンの電荷交換散乱と大きく異なる結果を示している．当該論文中で

はD状態の反応性は低く，それを裏付けるようにポテンシャルエネルギー曲線に結

合が存在しないことが報告された [33]．

励起状態 42P1/2

励起状態 42P1/2 は高い反応性を見せた，しかしながら，ポテンシャルエネルギー

曲線上には状態間の結合は見受けられなかった．しかし，励起状態周辺は様々な状

態が複雑に入り混じっているため，スピン軌道相互作用等を考慮にいれた場合，状

態間の結合が見られるようになるかもしれない．今後も解析必要とされる状態であ

ると言える．
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5.5 電荷交換断面積の内部状態依存性

図 63 Li(2s) + Ca+(3d)のポテンシャルエネルギー曲線．三重項状態のみ表示した．
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5.6 非弾性散乱のスピン依存性

ここでは，上述した電荷交換断面積の測定に関する考察を続けるとともに別の実

験として試みた電荷交換散乱を含めた非弾性散乱のスピン依存性に関わる研究につ

いて述べる．この研究は博士課程における研究の一環として行っていたが，結果を

投稿論文にまとめるまでに至らなかったため，ここで簡潔に述べる．

5.6.1 D状態のスピン依存性

計算したポテンシャルエネルギー曲線のうち Li(2s) + Ca+(3d)の状態にのみ注目

する．図 64 において赤色破線で示したものは，そのうちのスピン三重項状態であ

り，図 63 にて示したものと同一である．もう一つピンク色の実線で示したのが一

重項状態である．5.5.2にて述べたように三重項状態には Li+ + Ca(3D)の状態との

擬交差が存在する．一方の一重項状態にも原子間距離 8a0 あたりに擬交差を持つ．

これは Li(2s) + Ca+(4s) チャンネルとの結合である．すなわち擬交差による遷移

が起こった場合，励起状態Dのイオンが基底状態 4sに緩和することを示している．

つまり状態変化散乱（state-changing collision）の経路を示していると考えられる．

電荷交換散乱のレート方程式を解いた際に述べたように式 (172)で示した状態変化

散乱が観測された [129] が，この散乱過程はこの擬交差によって起きたと考えられ

る．すなわち，スピン一重項では状態変化散乱，三重項では電荷交換散乱の経路と

なる擬交差が存在する．これはスピン状態を制御すれば，電荷交換あるいは状態変

化散乱といった散乱過程を選択できる可能性があるというのがこの実験のモチベー

ションである．

実験では混合するリチウム原子とカルシウムイオンの磁気副準位を選別すること

でそれぞれリチウム原子とカルシウムイオンのアップスピンとダウンスピンを選択

できる．実験的に準備できるスピンの組み合わせと非弾性散乱を以下表 13 にまと

めた．

すなわち，リチウム原子とカルシウムイオン共にアップスピンあるいはダウンスピ

ンを選べば電荷交換散乱のみが起きる．一方でリチウム原子とカルシウムイオンで

互いに逆のスピン状態を選べば電荷交換散乱と状態変化散乱の両方が起きる．こう

した手法で非弾性散乱のスピン状態依存性が観測できると考えられる．次項以降で
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具体的なスピン状態の選択手法について述べる．

表 13 Li原子と Ca+ イオンの組み合わせによる Li(2s) + Ca+(3d)のスピン状

態と非弾性散乱．

Li Ca+ Li + Ca+ 非弾性散乱

|↑⟩atom |↑⟩ion 三重項 電荷交換散乱

|↓⟩atom |↓⟩ion 三重項 電荷交換散乱

|↑⟩atom |↓⟩ion 一重項と三重項の重ね合わせ 電荷交換散乱，状態変化散乱

|↓⟩atom |↑⟩ion 一重項と三重項の重ね合わせ 電荷交換散乱，状態変化散乱

図 64 Li(2s)+Ca+(3d)のポテンシャルエネルギー曲線．赤破線が三重項状態，

ピンク実線が一重項状態である．青破線および水色実線はそれぞれ擬交差を持つ

終状態 Li+ +Ca(3P), Li(2s) + Ca+(4s) である．
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5.6.2 Li原子のスピン偏極

リチウム原子のスピン状態の選別方法について述べる．光トラップ中の原子気体

は 21S1/2 の |F = 1/2,mF = 1/2⟩ と |1/2,−1/2⟩ がおおよそ半分づつ含まれてい
る．このうち任意の片方状態のリチウム原子のみをカルシウムイオンと混合したい

ので片方のスピン状態のリチウム原子を選択的にトラップから除去した．

この手法は 4.6.2に記した高磁場下のイメージング手法と同一のプロセスである．

高磁場イメージングでは磁気副準位が光で選別できる程度に分裂する磁場を印加し

た状態で片方の成分にのみ共鳴する光を入射することで他方の成分とは無関係にリ

チウム原子の撮像を行った．このときリチウム原子気体の共鳴する成分は共鳴光に

よるキックで加熱され光トラップよりロスする．一方で他方の成分は加熱が起こら

ないためトラップされ続ける．これを利用すれば任意の状態のみトラップすること

が可能である．以下では原子の偏極に用いる光のことをブラスト光と呼ぶ．

上記の手法を用いた具体的な偏極化について議論する．異なる磁気副準位を分離

するために 300 G程度の磁場を印加した．この程度の均一磁場を実現するためには

原子のMOTに用いたコイル程度（4.4.4参照）の規模が必要になる．本来この偏極

化は原子を輸送した後に行うのが順当な手順であるが，この規模のコイルをイオン

チャンバーに設置することはイオンの冷却光の入射パス等の兼ね合いから避けた．

そこで原子の輸送後に偏極させるのではなく，輸送前に原子チャンバー内でMOT

用のコイルに対してアンチヘルムホルツ配置にて電流を流し，均一磁場を発生さ

せた．

均一磁場 300 Gを印加した原子チャンバー内のシングルビームトラップ中のリチ

ウム原子に対してブラストレーザー光を 50 µs照射した後，リチウム原子気体を輸

送した．なおレーザー光の照射時間の最適化はブラスト光照射後の高磁場イメージ

ングでリチウム原子が撮像されないこととブラスト光照射後に磁場を切り，ゼロ磁

場イメージングによるリチウム原子数がブラスト光を照射しない場合に比べて半分

程度に減少していることで確認した．またリチウム原子気体の輸送後のゼロ磁場イ

メージングでも原子数が半分になることを確認した．以上のようにリチウム原子の

偏極化を行った．

本来，偏極化はシュテルン・ゲルラッハの実験で確認するのが最も良いと考えら

れるが，本実験系を用いたこれまでの実験ではシュテルン・ゲルラッハを観測する
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ためには 3 ms 程度の飛行時間が必要であり，蒸発冷却なしではリチウム原子気体

が拡散してしまい観測できなかったため今回では用いなかった．

この偏極化の問題点は完全にゼロ磁場になると磁気副準位が縮退してしまうため

原子の偏極が失われてしまうという点である．しかしながら，磁場はベクトル量で

あるため，完全にゼロになる点が偶然できてしまうということは考えにくい．実験

的にゼロ磁場を作りたい場合，それに応じた措置を取らねばならないことが一般的

である．今回は輸送途中にリチウム原子の磁気副順位が縮退してしまうことを無視

し，上のような方法をとった．

5.6.3 Ca+ イオンのスピン偏極

この実験では偏極化を行うという点とカルシウムイオンの状態変化散乱を検出す

る点の二点を鑑みて，Ca+ イオンの 32D5/2 準位の特定の磁気副準位を用いること

にした．一つ目の点に関して，5.2内部状態の制御では D3/2 と D5/2 へのポンピン

グは自然放出を用いている．この場合，特定の磁気副準位にポンプすることは難し

い．そこで今回は 729 nmの狭線幅レーザーを用いて S1/2 → D5/2 の電気四重極遷

移を直接励起して任意の磁気副準位のカルシウムイオンを得た．

以下に具体的な手法を述べる．具体的には図 65(a) にカルシウムイオンに照射

した光の位置関係を (b)にポンピングの方法を示す．3.5 Gの磁場を印加し，垂直

方向から σ+ 偏光の 397 nm の光を入射して |42S1/2, J = 1/2,mJ = −1/2⟩ →
|42P1/2, 1/2, 1/2⟩ の遷移を励起した．自然放出は |J = 1/2,mJ = 1/2⟩ および
|1/2,−1/2⟩ へ起きうるが，σ+397 nm 光は |J = 1/2,mJ = 1/2⟩ を励起し得な
いのでカルシウムイオンは |J = 1/2,mJ = 1/2⟩にポンピングされる．
σ− 偏光を用いた場合は同様の原理で |1/2,−1/2⟩にポンピングされる．
基底状態の片方の磁気副準位にポンプしたカルシウムイオンを 729 nm のレー

ザーで任意の磁気副準位に励起させる．今回の実験では |32D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = 5/2⟩
あるいは |5/2,−5/2⟩ の両端の準位を使用した．電気四重極遷移の選択性から
|32D5/2, 5/2, 5/2⟩ に準備する場合は，はじめに σ+ 偏光で |42S1/2, 1/2, 1/2⟩ にポ
ンプし，|32D5/2, 5/2,−5/2⟩に準備する場合は，σ− 偏光で |42S1/2, 1/2,−1/2⟩に
ポンプした．確実に 32D5/2 に励起させたい場合，π パルスを照射することが理想

的だが，周波数ドリフトのために安定して π パルスを照射することができなかった

ため，729 nmレーザーの照射強度を上げてパワーブロードニングさせ，πパルスの
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図 65 |32D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = 5/2⟩ へのポンプ．(a) 磁場と光学配置．

(b)Ca+ イオンの準位．|32D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = −5/2⟩ へポンプするとき
は σ− 偏光にし，729 nm レーザーの周波数 |J = 1/2,mJ = −1/2⟩ →
|J ′ = 5/2,m′

J = −5/2⟩ に対して共鳴するよう変えた．

数倍程度の時間，今回の実験パラメータでは 50 µs照射し続け，励起した．パワー

ブロードニングさせることで周波数ドリフトの影響を抑えたが，このとき隣接した

別の磁気副準位のサイドバンドを励起しないよう留意した．

5.6.4 スピン依存性の検出手法

表 13に示した実験的に準備できる 4つのスピン状態の組み合わせによって起き

うる非弾性散乱過程が異なる．このうち状態変化散乱は三重項状態を選んだ場合は
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図 66 D5/2 状態の寿命測定のタイミングチャート．

起きないためD5/2状態の寿命を測定することで状態変化散乱の有無を検出し，非弾

性散乱のスピン状態依存性を測定しようと試みた．以下では具体的な手法を述べる．

寿命測定

ここでは D5/2 状態の寿命測定手法について述べる．5.4.2に示した測定手順に加

えてリチウム原子とカルシウムイオンのスピン偏極化が必要となる．図 66 に実験

フローを示した．カルシウムイオンはあらかじめ捕獲・冷却しておき，リチウム原

子気体を輸送し，混合する直前に 397, 866 nmレーザーを切り，397 nm σ偏光レー

ザー，729 nmレーザーを順次照射し，|5/2, 5/2⟩あるいは |5/2,−5/2⟩ の準位にポ
ンプする．その後混合中は再び 397, 866 nmレーザーを照射し続ける．

一方のリチウム原子はイオントラップへの輸送前にブラスト光を当て偏極化する．

リチウム原子とカルシウムイオンの混合中，397, 866 nm レーザーを照射して，

光電子増倍管でカルシウムイオンの蛍光を観測し続けた．729 nm光によって D5/2

に励起されたカルシウムイオンは冷却サイクルにのらないため，蛍光を発すること

はない，一方で D5/2 から緩和した場合は冷却サイクルにのり蛍光を発し始める．

カルシウムイオンが蛍光を発しない時間，すなわち D5/2 から緩和する時間を繰り

返し測定することで寿命の測定を行った．図 67 にリチウム原子と混合しなかった

ときの寿命測定結果を示す．図 67(a)は典型的な D5/2 からの緩和に伴う蛍光信号

の観測を示す．横軸は原点は 729 nm レーザーを照射してカルシウムイオンを励

起したタイミングである．励起されたイオンは蛍光を発しなくなり，しばらくする

と緩和し蛍光を再び発し始める．(b) には (a) に示した測定を 97 回行い得られた
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図 67 |D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = −5/2⟩ 状態の寿命測定．(a)D5/2 へのポンプと

緩和に伴うカルシウムイオン蛍光の変化の典型例．図中横軸 0 は 729 nm

レーザーを照射したタイミングに対応する．(b) 原子と混合していないとき

の |D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = −5/2⟩準位の存在確率時間依存性

|D5/2, J
′ = 5/2,m′

J = −5/2⟩ 準位の存在確率の時間変化を示した．図中，破線は
フィッティング結果であり，寿命は 1.3 sと測定された．

予想される測定結果

実際にリチウム原子と混合を行い寿命を測定することはできなかったため，最後

に予想される結果について議論する．

図 67(b)に示した結果はカルシウムイオン D5/2 状態の純粋な寿命を測定した．リ

チウム原子と混合した場合，5.4.3 で述べたようにリチウム原子の光トラップレー

ザーによる励起によって寿命が短く観測される．この光トラップレーザーによる変

化より有意に寿命が短く観測されたとき，状態変化散乱によるものと考えられる．

ただし，スピン三重項にした場合は，光トラップレーザーを照射したときと同様の

寿命になると考えられる．

一方で電荷交換散乱に関してはスピンの取り方に関わらず起きるが，|↑⟩atom |↑⟩ion,

|↓⟩atom |↓⟩ion の場合と |↑⟩atom |↓⟩ion, |↓⟩atom |↑⟩ion の場合で三重項状態の存在比が
異なるため電荷交換確率の変化が起きると考えられる．
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まとめと展望

6.1 まとめ

本研究は内部状態を制御したレーザー冷却中性原子とイオンを用いて Li 原子と

Ca+ イオンの非弾性散乱に関する研究を行った．その中でも特に以下の２つの点に

ついて実験的研究を行った．

一つ目は Li-Ca+ 系の電荷交換断面積の測定を行うことを中心に Li-Ca+ 間の低

温非弾性散乱の性質を調べた．これを遂行する上で Ca+ イオンの内部状態をレー

ザーで制御して内部状態ごとの寄与を分離した．さらに Ca+ イオンの余剰マイク

ロモーションを制御して散乱エネルギーを制御する手法を開発し，ミリケルビンか

らケルビン領域の散乱エネルギーにわたって散乱断面積のエネルギー依存性を一つ

の実験系で測定することに成功した．

また測定したエネルギー依存性より，測定エネルギー領域では電荷交換散乱がラ

ンジュバン散乱で説明できること見出した．これは，この領域では中性原子-イオン

散乱が古典的に説明できることを示している．本研究で測定した散乱エネルギーの

下限は 2 mK × kB であり，Li-Ca+ 系の s波散乱閾エネルギーは 10.6 µK × kB 程

度であることから，今回の測定では s波散乱が支配的になるエネルギー領域にあと

2桁までせまったことを意味している．

また電荷交換断面積に内部状態ごとの反応性の違いを見出し，共同研究によるポ

テンシャルエネルギー曲線からそれらの説明を試みた．特に 32D3/2 と 32D5/2 の

反応性の高さは状態間の結合に伴う擬交差が原因であることを説明した．

二つ目はスピン状態を選別した上で非弾性散乱過程を観測する実験を行った．こ
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の実験は図 4 において Li(2s) + Ca+(D) のポテンシャルエネルギー曲線が三重項

状態と一重項状態で異なる状態との擬交差を持つという解析結果に端を発してい

る．ポテンシャルエネルギー曲線によれば三重項状態では電荷交換散乱が一重項状

態では状態変化散乱（state-chaging collision）がそれぞれ起きると予想された．そ

こでリチウム原子とカルシウムイオンの磁気副準位をそれぞれ選別した．リチウム

原子は高磁場下で共鳴光を照射することで任意の準位の原子にエネルギーを与え，

吹き飛ばすことで選別した．一方のイオンは四重極遷移を狭線幅のレーザーを使っ

て励起し，直接任意の磁気副準位のイオンを準備した．これらのリチウム原子とカ

ルシウムイオンの混合実験を行ったが，時間の都合上反応を観測するまでに至らな

かった．

内部状態の制御による化学反応を含む非弾性散乱過程の制御という観点から本研

究で得られた成果を振り返る．Li原子-Ca+ イオンの組み合わせの場合，特筆すべ

きは基底状態 S1/2 の安定性と準安定状態 D3/2, D5/2 の反応性の高さにある．す

なわち，基底状態の安定性は原子-イオン間で非弾性散乱を起こしたくない際に利

用できる．具体的にはカルシウムイオンの共同冷却を行う際はイオンの加熱やロス

になりうる非弾性散乱は極力抑えたいため，基底状態を利用することができる．実

際に我々の実験系においてカルシウムイオンの温度がケルビン程度の領域において

共同冷却が確認できた [58]．一方で非弾性散乱を起こしたい場合は，D3/2 あるい

は D5/2 に励起すればよい．D3/2 は 397 nmレーザーを照射することで，D5/2 は

397 nm と 850 nm のレーザーを同時に照射することで準備できるのでレーザーを

電荷交換を起こすスイッチのように使えることを示唆している．

中性原子-イオン混合系は二つの異なる性質を持った手法とトラップ対象を組み合

わせた系であるため自由度が高く，広い分野に応用できる可能性を秘めた系である．

この中でも極低温における化学反応や化学反応の実験者による制御，量子シミュ

レーションといった今後の発展・解明が強く望まれる分野に密接に関りを持つ．本

研究で得られた成果はこうした研究を一歩先へすすめると言え，中性原子-イオン間

の非弾性散乱過程の理解を深めたという点だけでなく，極低温の中性原子，イオン

制御技術の発展に貢献したと言える．
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6.2 今後の展望と課題

ここでは，本研究で得られた成果を踏まえ，今後の研究展開について項目ごとに

述べる．

s波散乱閾温度以下での非弾性散乱の観測

中性原子-イオン混合系の特徴は本研究で測定したミリケルビンからケルビン領域

の散乱エネルギーだけでなく，量子的な散乱領域まで到達可能だという点である．

特に表 3で示したように 6Li-40Ca+ 系は他の組み合わせに比べ高い s波散乱閾温度

を持つため，到達が容易な組み合わせである．
6Li原子気体は蒸発冷却を行った場合，数百 nK程度まで冷却することができた．

一方の 40Ca+ イオンについてはサイドバンド冷却を行い振動基底状態まで冷却する

ことに成功しており，温度に換算すると数十 µK程度であることを考慮すると十分

s波散乱閾温度に到達し得る．

s 波散乱に到達したことをどのように観測するかは一つの大きな問題であるが，

電荷交換断面積がランジュバンの依存性に従わず，頭打ちになることが予想されて

いるので本研究で行ったようなエネルギー依存性の測定で確認可能であると考えら

れる．

このとき生じる技術的な問題点は混合中のカルシウムイオンの加熱である．カル

シウムイオンはマイクロモーションが熱運動に変換されると加熱が起きるが，現在

観測出来ている電荷交換レートでは加熱が無視できる時間スケールで測定はできな

い．そのため，イオントラップの RF ノイズの除去等で加熱レートを抑えること，

中性原子密度を上げることが重要なファクターとなると考えられる．

分子生成と共同冷却

中性原子-イオン混合系の注目される反応過程の一つとして分子生成過程があげら

れるが，我々の実験系ではいまだに観測されていない．理論的予測 [130] によれば

基底状態の放射性分子生成断面積は放射性電荷交換断面積と近い値をとるため，基

底状態で電荷交換散乱を測定できる程度に原子密度を上げることがきれば，分子生

成過程を観測可能であると予想できる．

生成された分子イオンはイオントラップにて捕獲し，イオントラップ中のレー
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ザー冷却 Ca+ イオンとの散乱を利用して並進運動の共同冷却を行い，保持すること

は可能である．一方でイオン間距離は強力なイオン間の斥力相互作用により，イオ

ン同士は近づかないため分子イオンの振動回転状態の冷却は困難であると考えられ

る．そこで再びリチウム原子気体を分子イオンと混合することで振動状態あるいは

回転状態の冷却を行う手法の開発は興味深い．振動回転状態の冷却は現在の冷却分

子生成においても重要な課題であり，分子イオンの振動回転状態を用いた量子情報

処理といった課題に近づく手法として大きな意味を持つ．

イオンプローブによる光格子中の原子操作手法の開発

本研究で得られたカルシウムイオンの内部状態制御による電荷交換反応性の変化

を利用した応用として，光格子中の原子の操作プローブとしてイオンを使うことが

あげられる．

光格子中の原子の状態や数は光格子中の中性原子を用いた量子シミュレーション

において重要な要素であり，現在では光を用いた操作あるいは検出手法が広く用い

られている．一方で光の場合，隣接サイトへの影響が指摘されている．

振動基底状態まで冷却したイオンを用いれば，イオンの軌道はナノメートルオー

ダーになるため，光の波長以下の操作探針を作り出すことができる．このとき，原

子状態の検出・操作に原子-イオン間の相互作用を利用する．例えば本研究で測定さ

れた基底状態と準安定状態の反応性の違いを利用し，イオンを基底状態のまま検出・

操作したい原子のサイトまで外部電場を制御して移動させる．当該サイトまで移動

したらイオンを励起させ原子と反応させることで状態の検出あるいは操作を行う．

こうした手法の開発には本研究のような原子-イオン間の散乱過程の詳細な測定

が，その土台として重要である．
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付録 A

外部共振器型半導体レーザー

本研究ではリチウム原子用，カルシウムイオン用として多数のレーザーを用い

たが，その多くは外部共振器型半導体レーザー（ECDL：External Cavity Diode

Laser）である．特にカルシウムイオンに用いたレーザーはほとんど外部共振器型半

導体レーザーである．しかしながらそれぞれの構造は異なるため本節では使用した

外部共振器型半導体レーザーの構造について述べる．それぞれの個別の光源につい

ては本節とは別に各項目にて後述する．表 14 に使用した外部共振器型半導体レー

ザーの波長とその構造をまとめた．
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A.1 原理

半導体レーザーは比較的小型で pn 接合に電流を注入して励起し，電子と正孔の

再結合によってによって生じる光子を利用している．電流変調を行うことで簡便に

出力の変調を行えるといった利点が存在する．一方で半導体レーザーを原子の冷却

等に用いることを考えたとき，そのまま使うには十分なほど線幅は細くない上，波

長の選択性が悪い．そこで半導体レーザーの外側に共振器を構築と波長選択機構を

設けたものが外部共振型半導体レーザーである．回折格子をもちいるものでは外部

共振器と波長選択性の両方が回折格子によって実現される．波長選択機構にバンド

パスフィルタを用いるものは共振器は別にミラーによって構築する．半導体レー

ザーの広い利得を外部共振器のモードで選択される周波数に狭窄化，制限する．し

かしながら，このままでは共振器モードで選ばれる多数の周波数が発振するためマ

ルチモード発振となる．原子の冷却を考えた際は原子の共鳴に合致した特定の周波

数のみが必要なためシングルモード発振させる必要がある．そこで波長選択機構に

よって特定の共振器モードのみ選び出すことで一つの共振器モードのみで発振が起

こりシングルモード発振が実現できる．以上が外部共振器型半導体レーザーの原理

である．

A.2 外部共振器型半導体レーザーの構造

ここでは実際に用いた外部共振器型半導体レーザーの構造について詳細を述べる．

A.2.1 リトロー型

外部共振器と波長選択性を回折格子によって実現するタイプの外部共振器型レー

ザーにリトロー型とリットマン型があるが，外部共振器の構成の仕方が異なる．

リトロー型は半導体レーザーからでた光を回折格子に入射し，回折光を再び半導

体レーザーに戻す機構をとる．具体的に我々が作製したリトロー型外部共振器型半

導体レーザーの典型的な設計を取り上げて解説する．半導体レーザーのレーザーの

出射光をコリメートレンズに入射し，平行光とする．平行光となった光を回折格子

に入射する，回折格子で回折された一次回折光を再び半導体レーザーに戻すように

回折格子の角度を設計する．こうして一次回折光を戻すことで共振器が構成される．

197



付録 A 外部共振器型半導体レーザー

レーザーの取り出しは回折格子における反射である．典型的に回折格子の一次回折

効率を 10 − 20%程度にして用いた．ただし，発振しにくい波長であった場合は光

フィードバック量を増やして安定に発振できるようにした．上記のように発振波長

は回折格子の角度で決まるため，ミラーマウントなどに回折格子を取り付けること

で発振波長の粗調を行なった．波長の微調を行うためにミラーマウント，あるいは

回折格子にピエゾ素子をとりつけた．

発振波長 λと回折格子の角度について考える．回折格子の格子間隔を dとして入

射光と回折格子の法線のなす角度を θin，m 次回折光と回折格子のなす角度を θdif

とすると回折格子の強め合いの条件式は

d (sin θin + sin θdif) = mλ (185)

一次回折光が入射光と重なる条件は θin = θdif となるときなので発振波長 λは以

下の式を満たすような入射角度 θin で実現できる．

2d sin θin = mλ (186)

以上のようにリトロー型外部共振器型半導体レーザーを設計できる．

リトロー型の利点としては単純な構造をもつために外部からの振動に強く設計で

きる点が挙げられる．一方で発振波長を変化させるために回折格子の角度を変化さ

せると出射の方向も変わってしまうためにレーザーの後段の光学系に対するアライ

メントが変化する，時には光学系を大きく変更せざるを得ないときがある．また回

折格子の分解能はレーザーが照射されている回折格子の本数によって分解能を決定

する．つまり半導体レーザーのコリメートレンズは重要な要素の一つである．

A.2.2 リットマン型

回折格子を用いる配置にもう一つリットマン型が挙げられる．リトロー型は回折

光を直接，半導体レーザーに入射させたが，リットマン型では回折光をミラーで反

射させて再び，回折格子に入射し，再度回折させた光を半導体レーザーに戻すこと

で共振器を構成したものである．二回，回折格子を通過するためリトロー型に比し

て線幅に優れる構造である．またミラーの角度を変化させたとき，共振器長のみが

変化し，出射方向が変わらないという特徴を持つため，波長の掃引が容易である．

一方で機械的振動に弱い構造になりやすいため設計に注意を払い，振動対策を行う
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必要がある．

A.2.3 干渉フィルタ型

干渉フィルタ型 [132, 133] は回折格子による選択ではなく，干渉フィルタによる

波長選択と外部共振器長で決まる発振波長で波長選択を行う機構である．共振器の

中央におかれた干渉フィルタが上記の ECDLにおける回折格子の波長選択を担う，

一方で回折格子と半導体レーザーで構成されていた共振器についてはアウトプット

ミラーと半導体レーザーで構成され共振器で決まるモードによっても波長が選択さ

れる．アウトプットミラーに焦点を結ぶキャッツアイ構造がとれるため振動に強い

という利点を持つ．
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付録 B

Li原子と Ca+イオンの性質

本研究では 6Li原子と 40Ca+ イオンを用いたが，ここでは Li原子と Ca+ イオン

の物理的な性質についてまとめる．

B.1 基本的性質

ここでは Liと Ca原子あるいは Ca+ イオンの基本的な物性や特徴について表を

中心に簡潔に示す．

表 15 Liと Caの密度，融点，沸点 [134]．

原子種 密度 [g/cm3]（20 ◦C） 融点 [◦C] 沸点 [◦C]

Li 0.534 180.54 1347

Ca 1.55 842 1503

表 16 Li原子の安定同位体 [134]．

同位体 存在比 [%] 質量 核スピン
6Li 7.59 6.015122795 1
7Li 92.41 7.01600455 3/2



付録 B Li原子と Ca+ イオンの性質

表 17 Ca原子の安定同位体 [134]．

同位体 存在比 [%] 質量 核スピン
40Ca 96.941 39.96259098 0
42Ca 0.647 41.95861801 0
43Ca 0.135 42.9587666 7/2
44Ca 2.086 43.9554818 0
46Ca 0.004 43.9536926 0
48Ca 0.187 47.952534 0
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B.2 エネルギー準位

B.2.1 微細構造

実験に用いた Li原子および Ca+ イオンともに希ガス型の電子配置の外側に価電

子を一つ有する電子配置を持つ．中性 Li原子が周期表 1族であり，アルカリ原子に

属しており，中性 Ca原子が 2族のアルカリ土類原子だからだ．表 18に基底状態の

電子配置を示した．

表 18 基底状態の電子配置．

原子 電子配置

Li 1s22s

Ca 1s22s22p63s23p64s2

Ca+ 1s22s22p63s23p64s

Li原子の価電子の電子配置は基底状態 2s，第一励起状態 2pと続くが，軌道角運

動量量子数 Lが値を持つときはスピン軌道相互作用により，原子のエネルギー準位

は微細構造準位に分裂する．これは Ca+ イオンに関しても同様である．

図 68に Li原子のエネルギー準位を示した．2P , 2D のすべての準位は (b)に示

したように分裂しており，22P1/2 と 22P3/2 準位の場合およそ 10 GHzである．ア

ルカリ原子の最低の励起状態から基底状態への遷移に伴うスペクトル線のことを D

線と呼ぶが，特に図 68(b)の 22P1/2，22P3/2 それぞれに由来する遷移をD1 線，D2

線と呼ぶ（図 18参照）．

図 69に Ca+ イオンの微細準位を示した．2P，2D，2F のすべての準位は分裂し

ている．(b)，(c) には 22P1/2 と 22P3/2 の微細構造を 22D3/2 と 22D5/2 の微細構

造をそれぞれ示した．これらの図は文献 [135]をもとに作製した．

スピン軌道相互作用のハミルトニアン Ĥso は全電子スピン演算子 Ŝ と全軌道角

運動量演算子 L̂を用いて
Ĥso = ξL̂ · Ŝ (187)

とかける．
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ここで Ŝ，L̂の合成スピンとして Ĵ を定義する．

Ĵ = L̂ + Ŝ (188)

これは電子スピンと軌道角運動量を結合させた電子系スピンである．式 (188)の二

乗より
Ĵ2 = L̂2 + 2L̂ · Ŝ + Ŝ2 (189)

図 68 Li原子の微細準位 [135]．(a)S, P,D の状態を基底状態のエネルギーを基

準にして示した．(b)22P 状態の微細構造．
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となるので，式 (187)は

Ĥso =
ξ

2

(
Ĵ2 − L̂2 − Ŝ2

)
(190)

と書き換えられる．

さて新たに定義した角運動量の和の大きさの二乗の演算子 Ĵ2 とその z 軸方向の成

分の演算子 Ĵz の同時固有関数 |J,mJ⟩を考える．この状態は L̂2 と L̂z の同時固有

関数 |L,mL⟩と Ŝ2 と Ŝz の同時固有関数 |S,mS⟩の積の関数の線形結合で表すこと

図 69 Ca+ イオンの微細準位 [135]．(a)S, P,D, F 状態を基底状態のエネル

ギーを基準にして示した．(b)，(c)22P と 22D 状態の微細構造．
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ができる．さらに Ĥso は Ĵ2 および Ĵz と可換であるから |J,mJ⟩ は Ĥso の固有状

態である．すなわち

Eso = ⟨J,mJ | Ĥso |J,mJ⟩ =
ℏ2ξ
2

{J(J + 1) − L(L + 1) − S(S + 1)} (191)

と計算される．

以上より Li原子，Ca+ イオンの P 状態は L = 1，S = 1/2であるから J = 3/2と

J = 1/2の状態が存在し，

Eso =
ℏ2ξ
2

(J = 3/2) (192)

Eso = −ℏ2ξ (J = 1/2) (193)

が得られる．以上は文献 [92, 111, 115]を参考にした．

B.2.2 超微細構造

表 16 に示したように 6Li 原子は核スピンを持つため電子スピンと核スピンの相

互作用に由来する超微細構造を持つ．これは核スピンがゼロの 40Ca+ イオンには当

てはまらない．

超微細構造は核スピン Î と電子系の合成角運動量 Ĵ の相互作用に起因する．こ

の相互作用ハミルトニアンは以下のように書ける [136]．

Ĥhf = hAmdÎ · Ĵ + hBeq
6(Î · Ĵ)2 + 3Î · Ĵ − 2I(I − 1)J(J + 1)

2I(2I − 1)2J(2J − 1)
(194)

ここで Amd は磁気双極子超微細定数 (magnetic dipole hyperfine constant)，Beq

は電気四重極子超微細定数 (electric quadrupole hyperfine constant)，hはプラン

ク定数である．また，iは核スピン，j は電子系の合成角運動量の量子数である．

ここで合計の角運動量を示す演算子として

F̂ = Î + Ĵ (195)

を導入する．
F̂ 2 = Î2 + 2Î · Ĵ + Ĵ2 (196)

より式 (194)中の Î · Ĵ を書き換えることができて

Ĥhf =
hAmd

2
κ̂ + hBeq

6κ̂2 + 3κ̂− 2I(I − 1)J(J + 1)

2I(2I − 1)2J(2J − 1)
(197)
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表 19 6Liの磁気双極子超微細定数と電気四重極子超微細定数 [136]．

State Amd [MHz] Beq [MHz]

22S1/2 152.1368407

22P1/2 17.375

22P3/2 −1.155 -0.10

となる．ただし，
κ̂ = F̂ 2 − Î2 − Ĵ2 (198)

である

ここで先ほどの微細構造での処方と同様に F̂ 2 と F̂z の同時固有関数 |F,mF ⟩を考
えると相互作用エネルギーは

Ehf = ⟨F,mF | Ĥhf |F,mF ⟩ =
hAmd

2
κ

+ hBeq
6κ2 + 3κ− 2I(I − 1)J(J + 1)

2I(2I − 1)2J(2J − 1)

(199)

と表される．ただし

κ = F (F + 1) − I(I + 1) − J(J + 1) (200)

である．

以上は文献 [110, 111, 115]を参考にした．
6Liの各準位における定数 Amd, Beq の値は表 19に示した．また 6Li原子の超微

細準位は図 18に示した．

B.2.3 静磁場下のエネルギー準位

磁場中の原子は原子の磁気双極子モーメントと磁場の相互作用によりエネルギー

シフトが起きる．これはゼーマン効果と呼ばれる．外部磁場B 下でのハミルトニア

ン ĤB は，原子の磁気双極子モーメント µ̂atom の相互作用ハミルトニアンをHZ と

すると
ĤB = Ĥhf + ĤZ = Ĥhf − µ̂atom ·B (201)
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表 20 6Liの g 因子 [136]．

gI −0.0004476540

gJ 22S1/2 2.0023010

gJ 22P1/2 0.6668

gJ 22P3/2 1.335

ここで磁気双極子モーメントは

µ̂atom = −gJµBĴ − gIµBÎ (202)

である．ここで gJ，gI はそれぞれ電子系の合成スピンと核スピンのランデの g 因

子である．表 20に 6Liにおける g 因子の値 [136]を示した．また，µB はボーア磁

子である．

この式 (201) のハミルトニアンの固有値が外部磁場 B が存在するときのエネル

ギーシフトを与える．このとき，一般にハミルトニアン ĤB は F̂ と交換しないため

|F,mF ⟩は固有状態ではない．一方で磁場の大きさによって良い量子数は変化する
ため，以下では弱い磁場領域と強い磁場領域にわけて議論する．

弱い磁場下のゼーマン効果

ゼーマン効果によるエネルギーシフトが超微細分裂に比べて小さい磁場領域を想

定する．すなわち，およそ µBB < hAmd の領域でのゼーマン効果について述べる．

gJ ≫ gI が成立するため磁場が小さいときは式 (203)の第二項を無視できる．す

なわち
µ̂atom ≈ −gJµBĴ (203)

が成立する．

また，この領域では F，mF が良い量子数であり，|F,mF ⟩を固有状態とみなせる．
このときゼーマンエネルギー EZ は

EZ = gFµBBmF (204)

である．ただし，磁場B の方向を量子化軸にとった．また，gF は合成スピン F に
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関する g 因子で以下の式で表される．

gF = gJ
F (F + 1) − I(I + 1) + J(J + 1)

2F (F + 1)
+ gI

F (F + 1) + I(I + 1) − J(J + 1)

2F (F + 1)
(205)

すなわちエネルギーは磁場に対して線形にふるまう．

強い磁場下のゼーマン効果

ゼーマン効果によるエネルギーシフトが超微細分裂に比べて大きくなる領域，

µBB < hAmd について考える．ただし，µBB が微細構造の分裂よりは十分小さい

程度に低磁場とする．この領域では Ĵ と Î の結合が崩れ，F は良い量子数ではなく

なる．一方でmJ とmI は良い量子数である．このときのハミルトニアン ĤB に対

するエネルギー固有値 EB は

EB = hAmdmJmI + gJµBBmJ + gIµBBmI (206)

となる．

さらに強磁場になり，µBB が微細構造の分裂と同程度からそれ以上になると L̂

と Ŝ の結合が崩れる．このような領域はパッシェン-バック領域 [137]と呼ばれる．

以上は [111, 137]を参照した．

ゼーマン分裂の計算

上では式 (201) に示したハミルトニアンについて磁場 B が弱い場合と強い場合

に分けて近似式を導出した．ここでは式 (201)のハミルトニアンを対角化すること

でゼーマン分裂を得る．ハミルトニアン ĤB は F̂z と交換するため，mF は変化し

ない．そこで同一の mF について mF = mJ + mI を満たす磁気量子数 |mJ ,mI⟩
で行列要素を計算し，対角化する．本記述は文献 [111, 138]を参考にした．

ハミルトニアン ĤB を昇降演算子 Ĵ±，Î± と角運動量の z 成分の演算子 Ĵz，Îz

を用いて表現する．

ĤB =hAmdP

+ hBeq
6Q + 3P − 2I(I − 1)J(J + 1)

2I(2I − 1)2J(2J − 1)

+ gJµBBĴz

+ gIµBBÎz

(207)
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ただし，上式中の P，Qは

P = ÎzĴz +
1

2

(
Î+Ĵ− + Î−Ĵ+

)
(208)

Q =Î2z Ĵ
2
z

+
1

2

(
Î+ÎzĴ−Ĵz + Î−ÎzĴ+Ĵz + Îz Î+ĴzĴ− + Îz Î−ĴzĴ+

)
+

1

4

(
Î2+Ĵ

2
− + Î−Î+Ĵ+Ĵ− + Î+Î−Ĵ−Ĵ+ + Î2−Ĵ

2
+

) (209)

で表される．

このハミルトニアンを用いて行列要素 ⟨m′
J ,m

′
I | ĤB |mJ ,mI⟩ を計算し，対角化す

る．以下では 6Li原子の具体的な準位について行列要素を計算し，ゼーマン分裂を

示す．

• 基底状態 22S1/2 のゼーマン分裂
6Li原子の基底状態の場合，J = 1/2のためmJ = ±1/2であるから，2 × 2

の行列を対角化すればよい (22P1/2 も同様である)．ハミルトニアンの行列要

素は以下のように表される．(
H11 H12

H21 H22

)
=

(
⟨± 1

2 ,mF ∓ 1
2 | ĤB |± 1

2 ,mF ∓ 1
2 ⟩ ⟨± 1

2 ,mF ∓ 1
2 | ĤB |∓ 1

2 ,mF ± 1
2 ⟩

⟨∓ 1
2 ,mF ± 1

2 | ĤB |± 1
2 ,mF ∓ 1

2 ⟩ ⟨∓ 1
2 ,mF ± 1

2 | ĤB |∓ 1
2 ,mF ± 1

2 ⟩

)
(210)

各々の行列要素は

H11 = −1

4
hAmd + gIµBBmF ± 1

2
{hAmdmF + (gJ − gI)µBB} (211)

H12 = H21 =
1

2
hAmd

√(
I +

1

2

)2

−m2
F (212)

H22 = −1

4
hAmd + gIµBBmF ∓ 1

2
{hAmdmF + (gJ − gI)µBB} (213)

とまとめられる．

エネルギー固有値 EB は以下の行列式∣∣∣∣ H11 − EB H12

H21 H22 − EB

∣∣∣∣ = 0 (214)
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より

EB =
H11 + H22 ±

√
(H11 + H22)2 − 4(H11H22 −H12H21)

2
(215)

と得られる．

ここで I = 1，mF = 3/2, 1/2,−1/2,−3/2 であるから，それぞれ代入する

ことでエネルギーを得ることができる．結果を図 70に示した．

図 70 6Li原子の基底状態 22S1/2 のエネルギー準位の磁場依存性．(a)0-200 G，

(b)0-1000 Gの範囲でそれぞれ示した．
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• 励起状態 22P3/2 のゼーマン分裂

22P3/2 の場合，J = 3/2より 4 × 4の行列の固有値問題である．対角化する

行列は

3
2 ,mF − 3

2
1
2 ,mF − 1

2 − 1
2 ,mF + 1

2 − 3
2 ,mF + 3

2
...

...
...

...
3
2 ,mF − 3

2 · · · H11 H12 H13 H14
1
2 ,mF − 1

2 · · · H21 H22 H23 H24

− 1
2 ,mF + 1

2 · · · H31 H32 H33 H34

− 3
2 ,mF + 3

2 · · · H41 H42 H43 H44

(216)

と表される．

以下に各mF における行列要素を列挙すると

mF = 5/2のとき

H11 =
3

2
hAmd +

3

2
hBeq +

3

2
gJµBB + gIµBB (217)

mF = −5/2のとき

H44 =
3

2
hAmd +

3

2
hBeq −

3

2
gJµBB − gIµBB (218)

mF = 3/2のとき

H11 =
3

4
hBeq +

3

2
gJµBB (219)

H12 = H21 =

√
6

2
hAmd +

√
6

4
hBeq (220)

H22 =
1

2
hAmd + hBeq +

1

2
gJµBB + gIµBB (221)

mF = −3/2のとき

H33 =
1

2
hAmd + hBeq −

1

2
gJµBB − gIµBB (222)

H34 = H43 =

√
6

2
hAmd +

√
6

4
hBeq (223)

H44 =
3

4
hBeq −

3

2
gJµBB (224)
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mF = 1/2のとき

H11 = −3

2
hAmd +

3

2
hBeq +

3

2
gJµBB − gIµBB (225)

H12 = H21 =

√
6

2
hAmd −

√
6

4
hBeq (226)

H22 =
7

4
hBeq +

1

2
gJµBB (227)

H13 = H31 =

√
3

2
hBeq (228)

H23 = H32 =
√

2hAmd (229)

H33 = −1

2
hAmd + hBeq −

1

2
gJµBB + gIµBB (230)

mF = −1/2のとき

H22 = −1

2
hAmd + hBeq +

1

2
gJµBB − gIµBB (231)

H33 =
7

4
hBeq −

1

2
gJµBB (232)

H23 = H32 =
√

2hAmd (233)

H24 = H42 =

√
3

2
hBeq (234)

H34 = H43 =

√
6

2
hAmd −

√
6

4
hBeq (235)

H44 = −3

2
hAmd +

3

2
hBeq −

3

2
gJµBB + gIµBB (236)

となる．

それぞれのmF について行列を対角化し，得られたエネルギーの磁場依存性

を図 71に示した．
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図 71 6Li 原子の励起状態 22P3/2 のエネルギー準位の磁場依存性．(a)0-5 G，

(b)0-1000 Gの範囲でそれぞれ示した．
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Montgomery, Robin Côté, Arthur G Suits, and Eric R Hudson. Synthesis

of mixed hypermetallic oxide BaOCa+ from laser-cooled reagents in an

atom-ion hybrid trap. Science, p. eaan4701, 2017.

[13] Lowell S. Brown and Gerald Gabrielse. Geonium theory: Physics of a

single electron or ion in a Penning trap. Rev. Mod. Phys., Vol. 58, pp.

233–311, Jan 1986.

[14] Hans G Dehmelt. Radiofrequency spectroscopy of stored ions i: Storage.

Advances in Atomic and Molecular Physics, Vol. 3, pp. 53–72, 1968.
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Induced Limit to Atom-Ion Sympathetic Cooling in Paul Traps. Phys.

Rev. Lett., Vol. 109, p. 253201, Dec 2012.

[60] Christoph Zipkes, Lothar Ratschbacher, Carlo Sias, and Michael Khl. Ki-

netics of a single trapped ion in an ultracold buffer gas. New Journal of

Physics, Vol. 13, No. 5, p. 053020, 2011.

[61] Ralph G. DeVoe. Power-Law Distributions for a Trapped Ion Interacting

with a Classical Buffer Gas. Phys. Rev. Lett., Vol. 102, p. 063001, Feb

2009.

220

https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.95.032709
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.95.032709
http://dx.doi.org/10.1038/32354
http://dx.doi.org/10.1038/32354
https://link.aps.org/doi/10.1103/RevModPhys.82.1225
https://link.aps.org/doi/10.1103/RevModPhys.82.1225
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.92.062701
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.92.062701
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.92.062701
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.89.093001
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.89.093001
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.86.033408
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevA.86.033408
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.120.043401
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.120.043401
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.109.253201
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.109.253201
http://stacks.iop.org/1367-2630/13/i=5/a=053020
http://stacks.iop.org/1367-2630/13/i=5/a=053020
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.102.063001
https://link.aps.org/doi/10.1103/PhysRevLett.102.063001


[62] I. Rouse and S. Willitsch. Superstatistical Energy Distributions of an Ion

in an Ultracold Buffer Gas. Phys. Rev. Lett., Vol. 118, p. 143401, Apr

2017.
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きました．またレーザー新世代研究センターの丹治はるか准教授には合同論文紹介

をはじめとしてご指導賜りました．
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最後に常に支えて頂いた両親をはじめとした家族に深い感謝を表し．謝辞とさせ

て頂きます．
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