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短寿命核グループでは宇宙における重元素合成過程の解明を研究の柱とし、素核研・和光原⼦核
科学センター(WNSC)を研究基盤として研究活動を進めている。WNSC は、理研 RIBF 施設内
に独⾃の短寿命原⼦核研究施設 KISS を運営し国内外の研究者に対して共同利⽤実験環境を提
供すると同時に、それを⽤いた短寿命原⼦核の分光研究と、KISS 及び他の RIBF 施設の装置
(GARIS, BigRIPS-SLOWRI)において多重反射型⾶⾏時間測定式質量分光器（MRTOF-MS）を
⽤いた網羅的質量測定プロジェクトを推進している(図１)。 
重元素の起源の研究において、実験原⼦核からの寄与は、合成に関与する千種類以上の原⼦核

（その多くは未知の短寿命原⼦核である）を⽣成・分離し、質量・半減期・励起状態・崩壊様式
などの特性を網羅的に測定することである。 

KISS(KEK Isotope Separator System)は、多核⼦移⾏反応(MNT)を⽤いて中性⼦過剰核を⽣成
し、⼀旦中性化した原⼦をレーザーによる共鳴イオン化することで、元素を選択する。そのイオ
ンを 20 keV に加速したビームを電磁同位体分離器で分離することで、⾼純度の短寿命核ビーム
を⽣成することができる、精密な分光研究が可能となる。さらに、共鳴イオン化レーザーの波⻑
から、短寿命原⼦核原⼦の超微細構造や同位体シフトの測定が可能で、電磁モーメントや原⼦核
の荷電半径を原⼦核モデルに依存することなく決定することができる。多核⼦移⾏反応は、核⼦
の“⾜し算”と“引き算”の両⽅が同時に起こる反応なので、標的核およびビーム核の周辺の全⽅向
の原⼦核を満遍なく⽣成できる。とりわけウランの中性⼦過剰核領域は MNT の独断場である。
2022 年のハイライトは、この KISS におけるウランの中性⼦過剰同位体の 43 年ぶりの発⾒と、
RI ビームファクトリの基幹施設 BigRIPS の下流に理研と共同で整備している低速 RI ビーム⽣
成施設 SLOWRI における質量測定の最初の成果としての新中性⼦魔法数N=34の盛衰の研究が
上げられる。 

 
図 1 RIBF の KISS, GARIS-II, BigRIPS-SLOWRI で WNSC が主体となって研究した主な核種 

 
 



 
 

１．ウランの新同位体 U-241の発⾒と質量測定 
ウランを始めとするアクチノイド元素の中性⼦過
剰同位体は、宇宙における爆発的元素合成過程の終
焉、とりわけウラン、トリウムの起源研究において
最も重要な原⼦核であるにも関わらず、その⽣成が
困難であったため、ベータ安定線近傍のごくわずか
の原⼦核しか発⾒されていない(図 2)。KISS におい
て世界で初めて実⽤化した多核⼦移⾏反応によっ
て合成し、MRTOF による精密質量測定によって同
定することで、初めてそれが可能となった。 
U-238 ビームを Pt-198 標的に照射して⽣成された
多種多様な原⼦核は、アルゴンガス中で中性原⼦と
して停⽌する。それをウランの共鳴波⻑に調整した
レーザーでイオン化し、同位体分離器で質量数によ
って選り分けることで、ウランを選択的に分離す
る。さらにそれを MRTOF で同重体を分離するこ
とによって、明確に⽬的の原⼦核を同定するばかり
でなく、その質量を⾼精度で決定することができ
る。図 3に⽰す⾶⾏時間スペクトルは、上がウラン
の共鳴レーザー、下がネプツニウムの共鳴レーザー
を照射して MRTOF 質量分光器で取得されたもの
であり、明確に新同位体 U-241 が同定され、その
質量は誤差 45 keV の⾼精度で決定できた。 
新同位体の同定は、古くは反応性⽣物の化学分離と
その放射線測定によって⾏われてきたが、収量が
極少ないものや寿命が⻑いものは困難であった。
近年では、⾼エネルギーの新同位体ビームを透過
させた検出器内でのエネルギー損失とビームの磁気剛性から同定が⾏われている場合が多い
が、その⽅法では核種の同定（陽⼦数と中性⼦数のみ）しかできていない。⼀⽅、本研究の
KISS+MRTOF による⽅法では、微⼩量の⻑寿命同位体でも同定することが可能であり、原⼦
核の最も重要な特性である質量を精密に決定できるという優れた特徴がある。今後アクチノイ
ド領域の⼤きな開拓が期待できる。 
なお、本研究の成果は Physical Review Letter誌に掲載が決定し、Editorʼs Suggestionに選定さ

れている。 
 
2. 中性⼦魔法数 N=34の盛衰 
BigRIPS の SLOWRI 装置における ZD-MRTOF 装置を⽤いた網羅的質量測定は、他の実験の
パラサイトビームも利⽤して精⼒的に進められており、解析がすすんだものから順次論⽂に公
表している。チタン-バナジウムの中性⼦過剰同位体の測定はパラサイト実験として⾏われ、対
象核種は既に質量が知られている核種であったため、⼤きな成果は期待していなかった。しかし、
結果が既報の値と⼤きく異なり、
核構造研究の中⼼的課題の⼀つ
である新魔法数の盛衰の研究に
⼤きな寄与があるものとなった。
例え既知の値でも⾼確度で系統
的に測ることの重要性を⽰した
好例となった。 

中性⼦魔法数の良い指標とし
て、同位体間の質量の２階差分か
ら得られる殻空隙エネルギーΔ
2n={m(N)-m(N-2)}-{m(N+2)-
m(N)}がある。図 5はそれを核図
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shifts. [36]. Another excimer laser of the same model was146

used for the ionization step with the fixed wavelength of147

λ2 = 308 nm, which was suitable for the ionization of148

all elements of our interest following the first excitation149

step. The extracted ions were transported by a set of150

multipole radio-frequency (RF) ion guides through a dif-151

ferential pumping region and accelerated to 20 keV [30].152

The accelerated ions were mass-separated according to153

their mass-to-charge ratios by a dipole magnet with a154

mass-resolving power of Rm ∼900. Those ions, selected155

in both atomic and mass number, passed through a dif-156

ferentially pumped region and stopped in the windowless157

gas-cell-based ion cooler-buncher (GCCB) [35] filled with158

120-Pa He gas for ion trapping prior to performing high-159

precision mass measurements. Most ions were extracted160

from the GCCB as doubly charged ions, having lost an161

electron in their collisions with the He gas atoms [37].162

An electric DC field was used to guide the stopped ions163

to an RF carpet [38] that further guided the ions to a164

small extraction orifice. After being extracted from the165

GCCB, they were transported by a quadrupole RF ion166

guide (QPIG) followed by a linear Paul trap to be accu-167

mulated in the “flat trap” [39]. After a cooling process168

there, finally the ions were injected into the MRTOF-MS.169

In order to determine the absolute mass values from170

the measured time-of-flight (TOF) as well as to correct171

the drift of the TOF, 133Cs+ reference ions, from a ther-172

mal ion source side of the flat trap opposite the GCCB173

(see Fig. 2) were detected concomitantly with the analyte174

ions [40]. A typical TOF spectrum of the reference ion175

after 1000 laps is shown in Fig. 3(a). The representative176

TOF value was determined by fitting the TOF spectral177

peak with an empirical Gaussian hybrid function [34].178

The atomic mass, m, of an ion with charge q was ob-
tained using the single-reference method from the mass,
mr, and the charge, qr, of the reference ion [41, 42],

m =
q

qr
ρ2(mr − qrme) + qme, ρ =

( tm − t0
tr − t0

)
, (1)

where me is the electron mass, ρ is the TOF ratio be-179

tween the analyte and reference ions, while tm and tr are180

the measured TOF for the analyte and reference ions,181

respectively. The flat trap ejection delay t0 was deter-182

mined from a measurement of ρ2 for the well-known ions183

238U2+ and 133Cs+.184

Figure 3(b) shows the TOF spectrum at 1001 laps with185

resonant wavelength for the new isotope 241U. As seen186

in the TOF spectrum, non-resonantly ionized isobars of187

higher-yield nuclides were delivered alongside the reso-188

nantly ionized species of interest, allowing for a wide-189

ranging systematic mass measurement campaign. Fig-190

ure 3(c) shows the TOF spectrum at 600 laps with reso-191

nant wavelength for 241Np. The comparison of the spec-192

tra in Figs. 3 (b) and (c) evinces the identification of the193

new isotope 241U.194
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FIG. 3. Typical TOF spectra with the red solid lines de-
note the fitting curves. (a) The reference ion 133Cs+ after
1000 laps in the MRTOF-MS. (b) A/q=120.5 region after
1001 laps in the MRTOF-MS with λ1 = 387.217 nm for the
new isotope 241U. (c) A/q=120.5 region after 600 laps with
λ1 = 385.062 nm for 241Np. The absolute TOF values be-
tween (b) and (c) are different due to the difference in the
number of laps.

We have successfully measured the masses of 19 ac-195

tinide isotopes from A=235 to 242, including the eight196

non-resonantly ionized nuclides 235−237U, 242Np, and197

239−242Pu, with a mass resolving power of Rm ≈260,000.198

The resulting mass excesses, MEEXP, and respective laser199

wavelengths λ1 are listed in Table I, and the differences200

of the present measurements from the data listed in201

AME2020 [43], ∆m, are shown in Fig. 4. The uncer-202

tainties of the mass values were defined as a standard203

deviation of the chi-square fitting. This is the first di-204

rect mass measurements for most of the nuclides (see205

Fig. 1). All measured masses agree with the AME2020206

values within the uncertainties. The previously un-207

known masses of 241,242U, which had been evaluated208

with an uncertainty of 200 keV/c2 in AME2020 by ex-209

trapolation based on the trend of measured masses of210

neighboring nuclides, have been determined experimen-211

tally for the first time as ME(241U)=56 182(45) keV/c2212

and ME(242U)=58 644(90) keV/c2. The counting rates213

of 241,242U were 6.2×10−3, and 2.0×10−3 counts214

per second, respectively. The masses of 241,242Np215

had been only measured indirectly from the end-216

図 3  KISS-MRTOF の ToF スペクトル。同重体が分
離され共鳴した元素が強調して観測されている。 
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図 2  Th-Am 中性⼦過剰同位体の発⾒年。⻘印は本
研究で質量測定した核種。 

図 4  Ti-58 の分⼦イオンを含む A/q=75 同重体イオンの ToF スペクトル 



表全体（ただし中性⼦数が偶数核のみ）について
俯瞰したものであり、既知の中性⼦魔法数におい
て明瞭な尾根を形成していることがわかる。基本
的な魔法数 2, 8, 20, 28, 50, 82, 126に加えて、不
安定核では 16, 32 等の新しい魔法数の出現や消
失が観測されている。 
本研究で注⽬している中性⼦数 34の魔法数は、
カルシウム同位体で発⾒され、その後スカンジウ
ムでは消失し、チタン、バナジウムでは再出現し
ているという報告があった。N=34の同調体のΔ
2n の推移を調べるためには、N=32, 24, 36 の質
量が各々の元素において必要になる。それは、チ
タン同位体では Ti-54, 56, 58に、バナジウム同位
体では V-55, 57, 59に相当する。本研究では、Ti-
58, V-59の質量を既報の値に⽐べて遥かに⾼精度
かつ⾼確度に決定することができた。図 4 は、
58TiOH+イオンを含む⾶⾏時間スペクトルであ
り、同時に測定されている極めて正確に質量がわかっている C2FO2

+イオンを較正に⽤いること
ができるため、本質的に⾼確度の測定が可能になる。その結果 Ti-58 の質量は既報値に⽐べて
500 keVも⼩さく（より結合エネルギーが⾼い）、V-59は 200 keV⼩さいことがわかった。その
結果、図 6に⽰すように Ti と V のΔ2nは Scと同程度であることが⽰され、N=34はチタン、
バナジウムでは魔法数ではないことが解った。この結果は最新の⼤規模モンテカルロ殻模型計
算でも⽀持されている。 
この成果は、Physical Review Letters 130, 012501 (2023)に報告されている。 
 
3. KISS の段階的発展計画の推進 
KISS において⽰された多核⼦移⾏反応の中性⼦過剰原⼦核⽣成に対する有効性と、MRTOF の 
質量測定および核種同定能⼒の⾼さは、世界の注⽬を集めており、世界中の相当数の加速器施

設において同様の計画が進みつつある。現在のリードを保ち、さらにエキゾチックな広範囲の原
⼦核を探索することを⽬指して、KISS の発展計画をすすめている。当初、KISS-II計画として、
超電導ソレノイドによる⼀次ビーム強度の増強、⼤型⾼周波ガスセルによる効率の⼤幅向上、複
数質量数選択型同位体分離器および MRTOF による測定能率の向上から、１万倍の性能向上を
⽬指していた。しかし予算規模 15億円の KISS-II計画は、KEK の PIP-2022 において新規事業
の４件には選定されず、当⾯開始できる⾒込みがなくなった。そこで、外部資⾦等を活⽤して⼀
刻も早く開始できるよう、最も⾼額（約 7億円）の構成要素である超電導ソレノイドを除いた段
階的計画(KISS-1.5 相当)を進める予定である(図７)。 
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図 5  核図表に⽰した殻空隙エネルギーΔ2n の俯瞰図。⾊調はΔ2n の精度を表し、⾚は N=34 の同調体を⽰す。 
   

図 6  N=34 同調体の殻空隙エネルギーΔ2n。⿊印は既報
値で⾚印は本研究の測定結果。 



⼀⽅、⼤きなハードウエアの実装をするのに先⽴って、パイロット実験を計画している。これ
は、現在超重元素の質量測定実験を実施している GARIS-II のガスセルの直前に標的を設置し、
多核⼦移⾏反応⽣成物をそのまま捕集して MRTOF で質量測定および同定を⾏う計画である。
ビーム強度は 1 pnA 程度(6x10^9 pps)に限られるが、効率を失う段階が少ない分、⼗分エキゾ
チックな原⼦核にアクセスできる。とりわけ、キュリウム標的を使⽤することにより、既に多く
の新同位体の発⾒や、ウランの起源研究で重要な中性⼦数 154 の変形魔法数の変遷を確認でき
る可能性が⾼い。 
 
 

 

図 7  段階的 KISS 発展計画の模式図 
   


