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Neptunium Series

Cf. Natural Thorium-232 100%    
T1/2 =1.4x1010 y

Uranium 233

Thorium 229
Actinium 225 Unsealed radionuclide therapy

Reactor fuel



原子核第１励起準位
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Excited State
7.8 eV
T1/2 : 1000s

Th-229

Ground State Isomer State

Ground State
T1/2 : 7340 y

Th-229 エネルギー準位

~160 nm

真空紫外光



Th-229mの応用 
eVオーダーの核励起レベルのインパクト

MW, レーザーを用いた多彩な実験手法 
分光，冷却，BEC，トラップ

原子時計(光格子時計，イオン時計) 
　10-18

eV オーダーの励起準位 keV, MeV オーダーの励起準位

外場の影響を受けにくい
電子による遮蔽

原子核時計の実現? 
<10-19

固体原子時計

原子 原子核

加速器を用いた実験手法

レーザーで励起できれば..

物理定数の経時変化



直接励起の試み
VUV light source

VUV light

7.8 eV

0  eV

7.8 eV

0  eV

PMT

J. Jeet et al., PRL 114, 253001 (2015) 

    E=7.29 - 8.86 eV at ALS 
    No clear signal

A. Yamaguchi et al.,
New J. Phys. 17 (2015) 053053

 
E=3.54 - 9.54 eV at MLS
No clear signal

Physics World 2016 Breakthrough of the Year 
3rd Place

Lars von der Wense et al.,  
Nature 533 (2016) 

E=6.3~18.3 eV

脱励起真空紫外光はまだ観測されていない

Th Ion beam
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7.8 eV5/2+ [633]
3/2+ [631]

5/2+ [633]

3/2+ [631]229mTh

229gTh

7.8±0.5 eV

M1 Transition
τ=μs ~ hours

① ②

③

③

高輝度X線を用いた新しい手法

①　励起 
   
②　観測

③　測定 

確実な励起
アイソマー状態を確認

脱励起真空紫外光の観測

X-ray

核共鳴散乱

Originally proposed in Tkalya et al., PRC 61, 064308, 2000



核共鳴散乱 
観測される信号は

Detector

X-ray beam

Target

Scattered light 
from deexcitation

Direct scatter  light (from Atom)
Simulation

Prompt Scattering with electron

NRS signal

Random BG from RadioActivity

問題点 

極短寿命 (T1/2 100~200ps) 

低頻度 

高バックグランド
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しかし，すべて高貴なものは稀であるとともに困難である

Baruch De Spinoza

But all things excellent are as difficult as they are rare.

Sed omnia praeclara tam difficilia, quam rara sunt.

Inspired by T. Komatsubara (Rare K-decay)

Last part of “Ethica”



核共鳴散乱発見への道のり



SPring-8 実験

− Array of APD’s 
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SPring-8

Monochro 
Meter

Bunch mode 203 bunches
Bunch interval 23.6 nsec
Photon flux 4 x 1013 photon/s
Line width 4 eV
Pulse width 
(FWHM) 

~35 PSBL09
Experimental  

Hutch



− MAX DAQ rate ~ 7 Mcps 
− Acceptance 0.7 %
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PreAmp

CFD

ATC
APD array 

HPK S12053-05 (φ0.5) 

Th-229 Target 
φ1.5

Multi-hit TDC

Glass capillary 

Experimental setup





4 年間の技術的進展 

2018/4, 7

0.5 mmφ APD 9ch
4, 10μg/ mm2 x 0.4 

mm
0.2 x 0.05 mm2
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2018.7 実験       229Th 標的からの散乱データ

Th からの信号 

特性X線：12-14 keV

コンプトン、レイリー散乱

周辺部(Cu) から 

の散乱

放射性B.G.

Monochromator: Si(440) 
Accumulation time : 1,800 s.



1 eV ⇔ 11 h.

scan1

scan2

En
er

gy
 [

ke
V]

scan4

scan5

scan6

29.1934(5?) keV B.R.Beck et al. PRL(2007)

29.1924(30) keV Helmer-Reich (1994)/ Gulda et al. (2002)  
/ E. Ruchowska et al. (2006)

= 29.1856(?)+0.0078(5)

= 29.1846(30)+0.0078(5)

29.1945(11) keV
V.Barci et al, PRC(2003).

= 29.1867(11)+0.0078(5)

3.54eV 低い→ 4.3 eV

229Th NRS 共鳴エネルギー探索

単色化モノクロメータ: Si(440) 

                     Bandwidth = 0.28 eV

Si(440) step設定：0.10 eV-step  

                                 ≈ 0.16”-step (角度)

Run No.



共鳴確認に成功

現在、生成アイソマーレート(O(10KHz))、第2励起状態の半減期、第2励起状態のエネルギー値、 

基底状態とアイソマー状態への分岐比に関する詳細解析進行中 paper in preparation
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 / ndf = 12.35 / 92χ
Peak height  5.61± 45.09 
Center enrgy [eV]  0.014131± 0.001277 
Peak width (sigma) [eV]  0.0147± 0.0845 
Offset    2.44± 73.65 
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Si440 resonant curve
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Peak width (sigma) [eV]  0.00607± 0.04012 
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Peak height  4.20± 49.05 

Center enrgy [eV]  0.005386±0.008951 − 

Peak width (sigma) [eV]  0.00607± 0.04012 

Offset    2.18± 37.54 

Si660 resonant curve

※画面はハメコミ合成
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半減期測定

arXiv:1902.04823v1 “X-ray pumping of the 229Th nuclear clock isomer “

T1/2=82.2 ps



まとめ
! X線による核共鳴散乱を利用したTh-229アイソマー探
索方法を確立 

! 標的技術，X線検出，X線集光，X線エネルギーの精
密測定 

! 第２励起状態核共鳴散乱信号の観測に成功 
! 今後アイソマーからの真空紫外光の探索を行う
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