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内容梗 概

本論文は著者が大阪大学大学院工学研究科電気工学専攻博士前期、後期課程にお

いて持なったレーザー同位体分離における光皮応過程に関する研究成果をまとめた

ものである。

レーザーによる関位体分離では、単色性lこ優れたレーザー光lとより標的同位体の

みを選択的に励起・電離・田収し濃縮安達成する。実用的なレーザー毘位体分離シ

ステムでは、複数のレーザー光が原子を選択励起・電離しながら、長尺の原子蒸気

ピーム中を低播することになり、効率の高い分離システムを実現するためには、多

段階電離による光反応過程を最適化ずることが霊要である。例えば用いる遵移に対

し、イオン化効率や選択性が高く、しかも高い原子および光子の利用率が得られる

レーザー光強度やパルス幅などレーザー照射条件を決定しなければならない。

これら光反応過程の最適化のためには、多波長レ}ザー光と多準位原子系とのコ

ヒーレントな励起ダイナミクスと、レーザーピーム伝播特性を研究する必要がある。

コヒーレント励起ダイナミクスの研究では、 レーザ一期射条件などシステム設計

に対する目安を得ることと、励起スキームや原子の分光学的特徴に合わせた高効率

励起法を検討することを自的とした。そこで超微細構造や空間縮退などの原子の分

光学的特徴を含めた多段措電離のモデルを構築し、それに基づいたシミュレーシ g

ンコードを開発して、効率的なコヒーレント励起ができるいくつかの目安を導いた。

またモデル計算と実験との対比を行ないつつ、基底準位と準安定準位からの同時励

起、組微細構造を有する遷移に対する高効将軍励起法など新しい手法を開発し、それ

らの効果を検討した。

またレーザービーム伝播特性の研究では、共鳴同位体と近共鳴開位体の両方が存

在する陪位体分離状況で、伝播に伴うレーザー光特性の変化とイオン化効率や選択

性など同位体分離性能に及ぼす効果を評価することを目的とした。このためまず時

間的伝播効果に着目して、各同位体によるパルス波形変化のメカニズムそ実験とモ

デル計算との対比を行ないつつ明らかにした。 さらに両悶位体存在下でのレーザー

ピーム伝捕におけるパルス波形変化を計算しうるシミュレーシ百ンコードを開発し、

イオン化効率、選択性に対する佳播効果の影響を考察した。

本論文は 6i誌から構成されている。

第 1章は緒論であり、原子法レーザー同位体分離の原迎と研究の現状をまとめ、



実用化での問題点を明らかにするとともに、本研究の意義と目的を述べる。

第 2章ではレーザ一同位体分離における光反応過程で考謀すべきエネルギー準位

の空掲縮退や組微細構造の効果を考察し、これらの効果な取り入れた 4波長 3段階

電離スキームのそデル化を行ない、開発したコヒーレント励起ダイナミクスシミュ

レーシ器ンコードについて述べた。またその計算コードを用いて、高効率でコヒー

レントな励起を行なうためのいくつかの目安を導いた。

第 3 章では光反応過程の碁本的/~ラメーターである関位体シフト、超微細構造、

励起準位の寿命など原子の分光データの測定結果について述べている。また選移の

双極子モーメントに関しては、 Rabifloppingを利用した新しい測定法を開発した。

第 4意では励起効率の向上を目的として、 3種類の異なる励起法について考察し

た。まず基底準位だけでなく、準安定準位に熱励揺されている原子をも時時に励起

する場合について考察し、 2光子共鳴条件が成立すると、 populationtr仰 pingの効

果によりイオン化効事が減少することを実験とモデルの荷者から示すとともに、 po

pulation trappingを避けて生成イオン量を増大させる方法について検討した。

ついで標的問位体が広い超微細構造を有し、通常の強い単色光による飽和広がり

を利用するだけでは、十分なイオン震が期待できない場合に対し、レーザー光の周

波数をパルス内で描引し、高速断熱通過を利用して励起する方法を提案した。 2準

位原子系において安定した完全な反転分布が得られる掃引周波数帳、捕引速度、ラ

ピ周波数の条件を定量的に示した。

最後に間位体シフトが非常に小さい場合や標的問位体の組微細構造が他の悶位体

のスペクトルに重なっている場合の選択的励起法として、核スピンの有無による溜

移の選択則の遣いを利属する方法を実験的に検討し、 Gd原子を用いてその有効性

を実証した。

第 5章マはレーザーピーム伝播特性lこ関して、共鳴、近共鳴同位体によるパルス

波形変化のメカニズムを実験とモデルの両国より考察し、 3段階電離法に適用しう

るシミュレーションコードを館発した。計算コードを用いて同位体分離における伝

搬効果のイオン化効率、選択性への影響を評価し、分離チャンパーの光軸方向長さ

の設計指標となる有効伝播長を提示した。

第 61容は結論であり、以上の研究において得られた結果をまとめ、本論文の総括

とした。
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第 l章結 論

レーザーの高エネルギー密度と高単色性を利用した選択的光励起により、同じ元

素のうちの特定の同位体にのみエネルギーを与えて、他の開位体と分離する方法は

レーザ…関位体分離 (LaserIsotope Separation: LIS)と呼ばれている。レーザー

間位体分離の特徴は、原理的には I段で問位体を完全に分離でき、従来の気体拡散

法や遠心分離法などの統計約分離法のような臣大なカスケードを必要としないこと、

水素， リチウムなどの軽元素からウランやプルトニウムなどの重金属まであらゆる

同位体の分離に適舟できることであるo 1 980年代に入って、レーザーの出力、

効率、経済性、信頼性などの向上により、工業的なレーザー同位体分離が期待され

るようになってきた。

ここでは、レーザーによる碍位体分離の醸史的背景、原理と研究の現状請とまとめ、

実用化での開題点を明らかにして本研究の目的を述べる。

31-1 歴史的背景

吸収スペクトルに現われる同位体聞でのわずかな鐙(同位体シフト)を珂位体分

離に利用しうるとの考え方は、同位体の発見以来碍在してきた。同位体の光化学的

分離に成萌した最初の報告は、 KuhnとMartinによるものりである。彼らは、アルミ

ニウム電極関の放電火花から運よく適切な波長であった 281.618nmの光を見つけ、こ

れを用いて天然ホスゲン中のC035C 12を解離した。実用規模での光化学的問位体分離

の最初の試みは、水銀の同位体分離れであった。あらかむめ分離された水銀同位体

を含んだ水銀電極関の火花からの光を用いて、天然の水銀蒸気中の向じ同位体を励

起して、同時に存復していた水蒸気と反応させHgOを生成させた。この方法は広く離

れた少数の吸収線をもっ水銀の吸収スペクトルの特に単純な特性を利用した方法で

あり、他の充棄に一般には溜用できない。光化学的関位体分離法を少なくとも実験

室規模ですべての元1紫におIして適用できるようにするためには、高単色性と波長可

変性を備えたレーザーの発明を待たねばならなかった。 1966年に臭棄の同位体

分離についてなされたTiffanyらの先駆的実験3)以来、レーザーを用いた選択励起と

それに続く分離・回 i民法について精力的な研究が行なわれ、ほとんどすべての元紫



について実験室規模での関位体分離が報告されている。

現荘、工業的規模で詞位体分離が行なわれているのは、霊水素の分離とウラン濃

縮である。叢水素は霊水炉における中性子減速斉IJとして不IJj唱するために、化学的な

方:法によって大量に製造されている。軽水炉燃料としては天然ウラン中に O. 7 % 

存症する 235Uを 3%にまで濃縮する必要があり、ガス拡散法や遠心分離法で濃縮が

行なわれてきたb レーザーによる重水索の分離はカナダでプラントの概念設計が実

施されたが、現状のレーザー技術では経済性の点、で化学法を越えることは困難な見

通しである。一方レーザーウラン濃縮法はガス拡散法はもちろんのこと遠心分離法

を凌ぐ経済性を速成しうる可能性があり、レーザ…同位体分離の最も重要な応用と

して期待され、各国で大規模な研究開発が行なわれている。ウラン濃縮に濁する技

術的先進障はアメリカであり、戦時中に重水嚢の発見者である Ureyをリーダーとす

る研究チームiがウラン有機化合物の光分解による濃縮を試みている心。

レーザーによるウラン濃縮は、!対象をウラン原子とするか、ウラン化合物とする

かにより、原子法(AVLIS) と分子法 (MLIS) に大別される。ウラン原子は可視域に

多くの吸収線を持ち、色素レーザーを用いれば235Uを比較的簡単に選択励起できる。

しかし原子蒸気を得るには高温が必要であり、化学反応性に富むため取り扱いが窟

難1である。一方、ウラン化合物の中では UF 6が最も高い蒸気圧を示し、化学的にも

安定で!、取り扱いが容易である点で有利であるが、吸収スペクトルに向調しう1 るレ

ーザ一波長の点から選択励起が難しいという欠点があった。

原子法レーザーウラン濃縮に関しては、アメリカではローレンス・リパモア研究

所 (LLNL)が中心となって研究が行なわれてきた。 1970年代に蝕繋レ}ザーと

Hgランプを用いた 2段階電離によるウラン濃縮実験引に成功して以来、大規模な

研究開発がなされてきたが引開 8)、実用研究に入った 1980年以降はデータの公聞

はなされていない。わが罷では 197 5年から大阪大学が研究に着手じ、色素レー

ザーと蜜索 νーザーを用いた 2段階電離法により 5，0倍の濃縮を報告した 9)。その

後日本原子力研究所でも研究が開始され、マクロ震の濃縮を確認している 1111。

分子法は、アメリカではロス・ア iラモス研究所 (LANL)'を中心に研究されてきた。

U F'6では、吸眼断面積と間位体シフトの点から 16μm付近の ))3バンド?を励起す

る方式が適切であるが、室温では吸収ノてンド i隔に比べて同位体シフトがはるかに小

さく、そのため組音速ノズル等で断熱膨慌させ 50K程度。に冷却する必裂がある。

n
L
 



当初は赤外レーザーにより選択的に摂動励程し、紫外レーザーによって励起された

分子を解離に導く 2段階解離法 CIR-UV方式)が研究されたが、 U V光を照射

すると振動励起されていない分子も解離するという非選択的な光反応が生じ、分離

係数はたかだか 2程度であった。ついで強力なラマンレーザーの開発とともに、全

て赤外レーザーによって選択励超と解離を行なう赤外多光子解離法が開発された。

日本では理化学研究所がこの方式で最近分離係数 4を得ている。

このようにアメリカでは原子法と分子法の 2つの方式を並行して研究してきたが、

198 5年にヱネルギー省は原子法レーザ一同位体分離をウラン濃縮の次世代生産

技術として正式決定し、 LLNLを中心に 1000tSWU/年相当のパイロット

プラント CFullScale Engineer、ingDe国onstrationFaci 1 ity: FSEDF)を建設して

経済性の実証を行なっている。この決定合受け、日本でも産・学・官の協力のもと

に 1987年にレーザー濃縮技術研究組合が設立され、原子法による ltSWU/

年相当のプラントの建設を目指している。

S 1 -2 原子法レーザー爵位体分離の原理

原子法によるレーザ一同位体分離の基本涼理を爵 1-1示す。電子ビームを金属

ウランに照射して加熱し、原子蒸気ビームを発生させ、レーザー光を照射する。原

子蒸気ビーム中には涼子核の質量、大きさ、形、スピンの違いにより僅かにスペク

トルが異なる原子(同位体，例えばウランであれば235Uと238U)が存症し、その

問位体シフトを利用して特定の需位体の股叙線にレーザー光の周波数を向調する。

吸収線とレーザー光の毘波数が一致している同位体原子はレーザー光からエネルギ

ーを吸収し、励起状態となる。さらに同じ原子を第 2、第 3のレーザー光で励起す

れば、励起状態にある原子は次々と高い励起状態に励起され、レーザー光から吸収

したエネルギーがイオン化ポテンシャル会越える内部エネルギーとなり電子とイオ

ンに分離する。このような選択的励起反応は原子だけでなく分子にも適用できるが、

分子の場合は掻動エネルギーの増大により、イオン化よりも解離で終わる。分離さ

れた標的同位体のイオンは、電場および磁場のいずれか、またはそれらの組合せで

偏向され、回収仮に入討し付着させられ回収される。

さらに工業的に大量の操縦物質を生産するためには、図 l…l下段のように長尺

η

。
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の原子蒸気ピームを発生させ、レーザー光を長距離にわたって伝播させながら、選

択励起を行ない間位体そ分離することになる。レーザ一法の実用にあたっては、分

離の経済性を向上させることが最も重要である。このためには高効率で安定に動作

するレーザー装置や、効事のよい原子蒸気発生装置を開発すると同時に、発生した

蒸気と入射したレーザー光子を有効に利用するようなシステム設計が必要となる。

応用語で最も重要なレーザ}ウラン濃縮について考えてみる。

ウランの場合、電子ピーム加熱による原子蒸気ピーム発生のコストが、分離シス

テム全体のコストの約 40%を占めるため 7)、発生させた蒸気を有効に利用する必

要がある。発生した原子蒸気の速度はおよそ 105cm/s程度であるから、回収披

の高さを例えば 10 c mとすると、発生じた原子蒸気すべてにレーザー光が照射さ

れるためには、 1 0 k H z程度の繰り返しがレーザーに要求される。このような高

い繰り返し発援ができ、かつ高出力のレーザーは現状では銅蒸気レーザ}のみであ

る。したがって分離用レーザーとしては、銅蒸気レーザー励部設索レーザーが最も

有望である。銅蒸気レーザーは発振波長が 51 0 n mであるため、色素レーザーの

波長は色繋の励起効率の高い 570nm~650nm程度となり、ウランの第 l イ

オン化ポテンシャルが 6. 1 8 e Vであることを考え合わせると励起・電離スキー

ムは 3段階電離となる。さらに電子ビームで高温に加熱された金属ウランから発生

するウラン原子蒸気中では、すべての原子が基底準位に存在するわけではなく、エ

ネルギーの低い 620cm-1の準安定準位にも熱励起されている。 2500K程度

では基器準位に 47%、 620cm-1の準安定準位に 28%、さらに高い 3800

c m-1の準安定準位に 10%程度が励起きれている 11)。 したがって経済性を発揮す

るためには、基器準位にある原子だけを励起するのではなく、少なくとも 1つ以上

の準安定準位からも原子を励起することが必要となる。その場合出j起・竜離スキー

ムは関 1-1上段に示した 4波長 3設階電離スキ}ムとなる。

~ 1 -3 システム設計上での開題点

効事のよいレーザーウラン濃縮システムを設計する擦に考慮すべき点は以下の通

りである。

( 1 )ウラン原子には可損域だけでも 103を越える躍移が存在し、これらのうちか
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ら最も効率のよい電離が可能となる灘移の組合せを決定しなければならない。との

ためにはウラン涼子のエネルギー準位や選移に関する分光学的データの集積が必要

である。

(2 )選択された選移に対し、イオン化効率や選択性が高く、しかも高い原子およ

び光子の利用率が得られるレーザー光強震やパルス暢などレーザー摂射条件を決定

しなければならない。このためには実験だけでなく、多段階光反応過程のモデルを

構築し、 シミュレーシ冨ンコードを開発してシステム設計に対し、指針を与えるこ

とが重要で=ある。

( 3 )原子蒸気ビーム中でレーザー光lとより生成された標的関位体を、選択性そ損

なうととなく効率よく回収できる電様配置や電磁界印加方法を決定しなければなら

ない。この際蒸気中での能突現設による選択性の低下やプラズマ中での電界・磁界

分布を考慮する必要があり、衝突断面積に関するデータの集積とともに回収過程を

模擬しうるシミュレーシ認ンコ}ドを開発して、システム設計の指針を得ることが

援要である。i

これらについて少し詳細に議論する。

( 1 )分光学的データの集積

レーザ一同位体分離システムを設計する上で必要な分光データは、

(1)準位のエネルギー値 (2)準位の J僅

(3)準位の寿命 (4 )同位体シフト

(5)超微細構造定数 (6)濯移双極子モーメント(cx:I励起断面積)

(7)電離断屈積

などである。これらの数値は原子に掃属するものであるから、どの準位の組合せを

採用するかでレーザーで励起@電離される効率の理論的上限が決定される。経済性

を向上させるには、用いるレーザーの波長域で寿命がパルス帽に詑ベて長く、かっ

入射するレーザー光のエネルギ…を少なくするために逝移の双極子モーメントの大

きな準位を選ぶことが重要である。 また多段階で効率よく蹴j起された原子が電離の

断面積が小さいために、ボトル・ネッキング状態に綿りイオン壷の低下を招かないよ

う十分電離断間桜は大きくなくてはならない。 ウランでは通常電離断国~i は励超断

面積に比べて 3桁程度小さいため、断面積が大きい自動電離準位が用いられる。
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またウランでは濃縮すべき 235U には超微細構造が存在する。組微細構造は電子の

軌道角連動量と原子抜スピンとの相互作用により生じ、 1つの準位が分裂し多数の

共鳴線が出現するものである。ウランの超微細構造はほとんど測定された報告がな

いが、その幅やスペクトル形状が励起効率に大きく影響するため重要である。関位

体シフトが選択性に大きく影響するデータであることは雷うまでもない。

以上のような分光学的データを基礎にして、高効率が期待できる準位・の組合せを

選択し、その励起ダイナミクスを考鵡して最終的に採用すべき準位を決定すること

になる。現状ではこれらのデータがウランとガドリュウムに関して十分に取得され

ているとは言いがたい。

( 2 )光反応過程(レーザーと原子の相互作用)

光反応過程はレ}ザー同位体分離の中心となるプロセスである。多波長の強いレ

}ザー光が原子と樹立作用するため、多準位の原子孫を考えレーザ一光とそれより

誘起きれる原子分極の位相をも考慮したコヒーレントな励起ダイr ナミクスをモデJレ

化しなければならない。また入射したレーザ一光は原子蒸気ビーム中を共鳴・近共

鳴状態で伝播していく際、伝播距離とともにレーザ一光波形や強度が変化する。長

尺の原子蒸気ピーム全体にわたって、イオン化効端、選択性、蒸気利用事、光子利

用率を最適化しなければならない。

コヒ}レント励起ダイナミクスの研究は 1970年代後半から活発に行なわれ、

多段階共鳴励起については多くの論文が発表されている 12)0 t.，かしレーザ一向位体

分離で必要となる、関位体原子の存在やエネルギー準位の超微細構造、空間縮退等

会合めた多段階励起のダイナミクスを取り扱ったものはない。また図 1-1に示し

たような基底準位だけでなく準安定準位からも同時に励起するスキームでのレーザ

ー間位体分離を罰的とした研究もない。同位体分離を目的としたコヒーレント励起

ダイナミクスでは、

・より少ないレーザ…光のエネルギーで最大のイオン置を得るための、

各段のレ}ザ一光のパルス師およびパワーバランスの設定

・電離速度とレーザー光強度とのマッチング

・趨微綿構造、空間縮退、 ドップラー広がり等の励起ダイナミクスに及ぼす影響

などそ明らかにして、システム設計に対する指針そ与えるとともに、イオン化効率
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の向上を目指して

・基底準位にある原子だけでなく、準安定準位に熱励起されている原子そも同時

に励起し利用する方法

・超微細構造によって広がったスベクトルをもっ標的同位体原子をすべて励起す

る方法

・同位体シフトが非常に小さい場合に有効な励起法

などを考える必要がある。これらの閥いに答えるには多波長レーザー光と多準位原

子系とのコヒーレント相互作用のモデルを構築し、モデルに基づいたシミュレーシ

ョンコードを開発し、モデル計算と実験との対比を行ない、モデルおよびコードの

信頼性を確立することが肝要である。

コヒーレント励起ダイナミクスの研究は、レーザ一光に対し原子がどのように応

答するかという酷いに答えてはくれるが、それはレーザー伝播方向の原子蒸気の揮

みを考慮しない相互作用領域中の 1点での解答である。工業的なレーザ一向位体分

離の経済性を向上させるためには、長距離にわたり発生させた原子蒸気中の全相互

作用領域で効率のよい励起が行えなくてはならない。そのためには原子のレーザー

光に対する応答の結果として現われてくるパルスエネルギーの減少や非線裂屈折率

効果によるパルス波形変形などの時間的伝播効果、自己位相変諜によるレーザー周

波数の変化、自己集束や自己発散などの空間的伝播効果等のレーザー光自体の変化

を考慮することが麓喪となる。レーザーピ}ムの伝播特性に関しては、イオン化や

準位の寿命などの緩和のない、閉じた 2準位原子系に対し、共鳴状態で、自日誘導

透過現象 13)やソリトン 14)を取り扱った研究は多い。近共鳴状態での伝描効果につ

いては自己集束 16)や自己発散 16)に関するものが比較的古くからある。また自己位

相変調やパルス波形変化など周波数領域、時間領域の伝播効果についても Grischko

wskyらによる報告がある 17)。しかしこれらはすべて単一の現象のみを対象とし、そ

れぞれの現象をま思想的な系について取り扱ったものであり、 レーザー伺位体分離の

ように共鳴同位体と同位体シフトだけ離れた近共鳴同位体の両方が存在し、しかも

多数のレーザ一光司会同時に入射して多段階励起を行なうような被雑な系での伝播効

果についての報告は著者の知る限り l件もない。入射したパルスのエネルギーの吸

収長に比べて、伝播効果によるイオン化効率や選択性の低下が著しく起こる特長的

な長さ(有効伝播長)が短い場合、伝搬光学系 lこ位相共役鋭など変化合補償するも

。。



のを導入する必要があり大きな問題となる。

以上の観点からレーザーピーム伝播効果の研究についても、励起ダイナミクスと

関連させたモデルを構築し、シミ品レーシ冨ンコードを開発することが重要である。

伝播効果は伝播距離に対する蓄積的な効果であるため、実験と比較することは間難

で実験に関する論文は少ないが、モデルを確立するためには実験とモデル計算の比

較も重喪である。

( 3 )イオン回収

レーザー光と相互作用している原子蒸気ピーム中では中性原子、励起原子および

電離されたイオンと電子が混在し、弱電離プラズマを形成している。分離を完成さ

せるためには電界や磁界などにより原子蒸気中から偏向させ電極板上に囲収しなけ

ればならない。

選択励起・電離過程で生成されたイオンや電子のエネルギーは O. 5 e V以下と

小さく、プラズマのヂパイ長は極めて小さい。 したがってプラズマにより電界がシ

ールドされ静竜界による回収は困難とされている。 RF電界や磁界との併舟なども

考えられているが、最終的な回収方法はまだ決定されていない。また選択励起・電

離により生成された 236U ~が、自収のため電界等により偏向されて原子蒸気ピーム

を横切る際、電離されない多数の中性原子と衝突を起こし、

236 U ~十 238 U → 236 U 十 238u+ ( 1 -1 ) 

のように電荷の移行が起こる。この電荷移行額突の断面積の大きさ如何で蒸気密度

の上限値が決まる。システムの分離能力は蒸気密度が高いほど大きいから、電荷移

行衝突断面積がシステムの分離能力を決定すると雷える。 ウランは按雑な電子配霞

そもつため、電荷移行衝突断面積の理論的な導出は困難であり、精力的な実験研究

が行なわれている。 しかしまだ信頼される数値は得られていない 18)。

このような状況からイオン回収過程についても原子蒸気ビーム中での原子街突現

象やプラズマの効果を考慮したシミ品レーションコードを開発し、イ;;tン回収性能

を評価してシステム設計に対する指針会与えることが重要である。
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ウラン原子の分光学的データや原子笛突断面積の蹴定など、分離システム設計の

基礎となる物性データの集穣が現在も精力的に行なわれている。これらのデータは

分離システムを構成する各装誼の設計値に互いに関連している。実際の分離装置は、

例えば(2 )で得た高効率励起のための目安に従い、 ( 1 )で得たデータの中から

高効率励記が期待できる準位の組合せを抽出し、 ( 3 )の研究lとより得られた効事

的なイオン翻収法を用い、すべての装置の特性を考慮して設計されることになる。

~ 1 -4 研究の自的

~ 1 -3で述べたレーザー開位体分離システムを設計する上での問題点の中から、

本研究ではレーザー同位体分離の中心的プロセスであるレーザ}光と原子との相瓦

作用、すなわち光反応過程を取り上げた。研究の内容は多波長レーザー光の存在下

で、多準位原子系とのコ kーレント励起ダイナミクスに関するものと、レーザービ

ーム伝播特性に関するものである。

コヒーレント励起ダイナミクス研究における目的は、第 1に標的爵位体と他の関

位体を含む原子蒸気を対象とし、超微細構造や空間縮i島などの原子の分光学的特徴

を含めた多段階電離のモデルを構築し、それに基づいてシミユレーシ冒ンコードを

開発して、レーザー照射条件などシステム設計に対する目安を得ることである。第

2にモデル計算と実験との対比を行ないつつ、基底準位と準安定準位からの同時励

起、起微細構造を有する遷移に対する高効率励起法など新しい手法を開発し、それ

らの効果を検討することである。実験では金属ウランの代わりにガドリニウム原子

を用いた。がドリニウム原子には表 1-1 Iこ示すように 7種の向位体が存在し、質

量数 835と238の陪位体のみを考癒すればよいウラン原子に比べて様雑ではあ

るが、表 1-' 2 Iと示すように融点やイオン化ポテンシャルなどガドリニウムはウラ

ンとよく似た物性値を示し、エネルギーの低い準安定準位を有することやウランと

閉じ 4波長 3段階層j起・電離スキームが適用できることなど本研究で開発したモデ

ルの正当性を評価する上で都合がよい。ガドリニウムは核分裂反応を制御すること

を自的として、酸化物の形で軽水炉燃料の中に可燃性審物として添加されている。

ガドリニウムの間位体の中で 157G d は熱中性子の吸収断面積が極めて大きいことか

ら、 157G d ~娘細して使用すればウラン燃料の燃焼効率を高めうるとの予想もあっ

-10-



て、 157G dの濃縮自体大きな意義を有している。

レーザービーム伝播特性に関しては、共鳴問位体と近共鳴悶位体の両方が存在す

表 1-1 G d同位体の自然存在比と熱中性子吸収断面積

同{立体 存在比(%) 吸収断面積(barn)1

152Gd 0.20 1，100 
154

Gd 2.15 85 

155Gd 14.9 61，000 
156Gd 20.47 1.5 

157Gd 15.68 254，000 
158Gd 20.9 2.5 

160Gd 21.7 0.77 

表 1-2 U， Gdの物性値

ぷ~ U Gd 

融点 (K) 1406 1585 

i弗点 (K) 4135 3600 

融解熱 (kJ/mol) 12.4 10.1 

蒸発熱 (kJ/mol) 423 312 

密度 (g/cc) 18.7 7.89 

イオンイ七ポテンシヤル 6.18 6.15 
(eV) 

1
 

1
 



る同位体分離状況で、伝播に伴うレーザー光自体特性の変化とイオン化効率や選択

性などの同位体分離性能に及ぼす効果を評価することである。このためまず時間的

伝播効果に着目して、各同位体によるパルス波形変化のメカニズムを実験とモデル

計算との対上むを行ないつつ明らかにした。さらに時間位体存症下でのレーザービー

ム伝播におけるパルス波形変化を計算しうるシミュレーシ担ンコードを開発し、イ

オン化効車、選択性に対する伝播効果の影響を考察した。

本論文は上記の目的を連成するために行なった研究の成果をまとめたものであり、

6章から構成されている。

第 2議ではレーザ一同位体分離における光反応過程で考賭すべきエネルギー準伎

の空間縮退や超微細構造の効果を考察し、これらの効果を取り入れた 4波長 8段階

電離スキームのモデル化を行ない、開発した励起ダイナミクスシミ品レーションコ

ードについて述べる。またその計算コードを用いて、高効率でコヒーレントな励起

を行なうためのいくつかの目安を導いた。

第 8意では光反応過躍の基本的ノfラメーターである開位体シフト、組微細構i鏡、

励起準位の寿命、選移の双極子モーメントなど原子の分光データの測定結果につい

て述べている。また遷移双極子モーメントに関しては、 Rabifloppingを利用した新

しい測定法合開発した。

第 41奪では励起効率の向上を臣的として、 3種類の異なる励起法について考察し

た。まず基底準位だけでなく、準安定準位に熱励起されている原子をも開時i之助起

する場合について考察し、 2光子共鳴条件が成立すると、 populationtrappingの効

果iとよりイオン化効率が減少することを実験とモデルの商者から示すとともに、 po

pulation trappingを避けて生成イオン麓を増大させる方法について検討する。

ついで標的陪位体が広い超微細構造を有し、通常の強い単色光による飽和広がり

を利用するだけでは、十分なイオン量が期待できない場合に対し、レーザー光の周

波数認をパルス内で掃引し、高速断熱通過を科吊して励起する方法を提案した。 2準

位原子系において安定した完全な反転分布が得られる掃引周波数輔、捕引速度、ラ

ピ周波数の条件を定量に示した。

最後に同位体シフトが非常に小さい場合や標的関位体の超微細構造が他の同位体

のスペクトルに重なっている場合の選択的出j起法として、核スピンの有無による選

移の~択員1] の諮いを利用する方法を実験的に検討し、 Gd 原子を用いてその有効性

n
L
 

i
 



そ実証した。

第 5章ではレーザーピーム伝播特性に関して、共鳴、近共鳴関位体によるパルス

波形変化のメカニズムを実験とモデルの両面より考察し、 3段階電離法に適用しう

るシミュレーシ冨ンコードを開発した。また計算コードを用いて問位体分離におけ

る伝播効果のイオン化効率、選択性への影響を評価し、分離チャンパーの光軸方向

長さの設計指標となる有効伝播長を提示した。

第 6意は結論であり、以上の研究において得られた成果ーをまとめ、本論文の総括

とした。

η
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第 2章 レーザ一同位体分離における

光反応過程の基本的考察

~ 2 -1 はじめに

光皮応過程はレーザー陪位体分離の中IL¥となるプロセスである。この過程では多

波長の強いレーザー光が原子と相互作用するため、多準位の原子系を考え、レーザ

ー光とそれより誘起きれる原子分極の位相をも考慮したコヒーレントな励起ダイナ

ミクスをそデル化し、高効率励起のためにレーザー照射条件を最適化する必要があ

る。本章では高効率励起を実現するために、レーザーと原子の相互作用における空

間縮退、起微細構造、 ドップラー広がりなどの影響およびシミ品レーシ zンモデル

での取り扱いを考察する。また器発したシミ品レーシ冨ンコードについても述べる。

さらに開発した計算コードを舟いて、高効率励起が可能となるレーザー照射条件に

ついて蟻つかの自安を示す。

分離対象となる原子の分光学的データが集積され、具体的な励起・電離スキーム

を決定することができれば、実際的なレーザー系のパラメーターを提案することが

可能であるが、それよりももっと一般的な高効率コヒーレント励起の話安を示すこ

とが本章の目的である。本意で行なった考察と得られた結果は、すべての原子につ

いて応用できるものである。

~2-2 選択励起反応

ウランの間位体分離では、通常単色性lζ優れたレーザ一光lとより、 23aUと標的関

位体である 235Uの同位体シフトを利用して選択的に 235Uを励起する。またレーザ

一光強度を高くして飽和広がりを起こし、鵡微細構造をもっ235むの広がったスペク

トル全体を励却する。ガドリニウムの同位体分離では、同様の飽和広がりを利用し

た崩j起法の他に第 4主義で述べる核スピンの有無による選択員IJの瀧いを利用した酎j起

法が考えられる。本節ではこれらの選択的励起法を可能としている原子スペクトル

の特徴である同位体シフトと超徴締構造についてのまとめる。

-16-



2-2-1 同位体シフト

同位体の原子核は互いに原子番号が等しく質量数が異なるので、一般に原子スペ

クトル鵠の周波数は問位体によって僅かに異なる。その華である問位体シフトは留

2 -11)に示すように水素原子が最も大きく、 H、 He¥L  2...等の水素型原子

では理論と実駿との一致はよい。源子核の質量殺M、電子の質量を mとすると、両

者はクーロン力を受けて重心のまわりを周囲運動するので、電子の換算質量meは

m M  
me=m十五4 ( 2 -1 ) 

となる。従って主量子数 n1とn2の 2準位間の選移周波数は

v=守九(n12~n22) 
(2 -2) 

で与えられる。ここで Zは原子番号、 R_!ま M=∞ lζ対する Rydberg定数(109737. 

32c阻“りである。式 (2-1); (2-2)より水素型原子の時位体シフト Aνは、

tJ..v mtJ..M 

V -M1M2 ，tJ..M=M
2
-M

1 

(2 -3) 

で表わされる。

多原子分子ではその運動は多体問題になるので、同位体シフトは単純な式 (2-

3 )では表わされず、実保護い原子に対して式 (2-3)から予想される値に比べ

てはるかに大きい。それは原子核の体積がほぼその質量数に比例して大きくなるこ

とによる体積効果であると考えられるが、核の電荷分布が球形であると仮定した値

よりも大きい。また原子番号が変わるにつれて同位体シフトの大きさは不規則に変

わる。そこで体積効果の原因として単に電荷分布の大きさに違いだけでなく、原子

核の変形効果、圧縮効果、表面効果あるいは分極効果も含まれると考えられている。

しかし各々の原子の関位体シフトを正確に計算できる理論はまだない。従って重い

原子の問位体分離のためには、各スペクトル線の同位体シフトの実蹴値を求めてお

く必要がある。ウラン原子ではシフト置は O. 3cm-1 (~9GHz) 程度2 )で質

量効果の 100倍大きい。
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図2-1 中性子数と同位体シフトの関係

2-2-2 趨微細構i蜜

分解能の大きな分光器を使って、 lつの多重線成分を調べてみると多くの原子ス

ペクトルにおいて、これらの成分線のいずれもが、さらに極端に狭い間隔で隣り合

っている数個の成分に分裂していることがわかる。この分裂を超微細構造という。

分裂の最大幅は高々 2c m-I稜度、すなわち可視スペクトル領域でほぼo.0 4 n 

m と小さく、多くの場合これよりはるかに小さい 3)。

超微細構造は原子核の磁気モーメント、四重:樋モーメントと電子との相互作用の

結果生じる。 Z:陽子数、 N:中性子数、 1 :核スピン、 μ:核磁気モーメント、

Q:核四重極モーメントとすると、 μと Iは原子核の不対核子で決定され次のよう

な経験員IJ4)が知られている。

Zが偶数、 Nが偶数 (even-even nuclei) 1 = 0，μ=0 

Zが偶数、 Nが奇数 (even-odd nuclei) 

2が奇数、 Nが偶数 (odd -even nuclei) g
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ここで jは不対核子の合成モ…メント、 gl は核 g鹿子である。また核四重極モー

メント Qは核関殻内での不対プロトンと核が球形でないことから生じる。

電子の軌道角運動量 Lとスピン Sとから核外電子の全角運動量 Jを合成したのと

同様に、核スピンを考慮にいれたベクトルを構成する必要があり Jと Iとを合成し

ベクト JレFをつくる。これに属する量子数は

Fコ J+I. J+I-l， ・・・・・・・・・， I J -1 I ( 2-4) 

の範囲の値をとり、そのため超微細構造分裂準位の数は 2J + 1 (J < 1の場合)

または 21十 1(J > 1の場合〉となる。また超微細構造分裂した準位冶表わす良

い量子数は Fとなる。 FIこ対する選択則は JIと対するのと関じ選択規則があてはま

り

.6.F=:tl， 0 ただし F=O→ F' = 0 は禁制運移 (2 -5) 

となる。

μ手 O、 Q:;e:Oの原子抜は電子と相互作用(磁気的相互作用と電気的相互作用〉

し、その相互作用エネルギーは量子数J， I. F に対し、 Casimirの式

C fC(C + 1)ー 21(1+ l)J(J + 1) 
W(J，I，F) = ;::: A + 

21(21 -1) 2J(2J 7"" 1) ( 2 -6) 

C == F(F + 1)ー I(I+ 1)ーJ(J+ 1) 

で与えられる。ここでA，B は超微細構造定数と呼ばれる。式 (2-6)の第 1項

は原子核の磁気モーメントによる越微細構造分裂を表わし、第 2項は電気鴎重極モ

ーメントによる超微細i構造分裂を表わしている。

また超微細構造をもっ問位体に対して各吸収成分の強度は

W → F")民間 +i)(2F'+ 1){;.~ ~} ( 2 -7) 
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}は官ignerの 6jシンボル 5)である。ここで{となる。

7種の同位体から成る G dの吸収スペクトルと趨微細構造の 1併を関 2-2に示

で上準位が9F2(17381cm-1) 
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あり、第 3 章~ 3 -21ζ述べる Gdの吸収スペクトル測定実験から得た oc m-1と

17381cm-1の超微細構造定数および16日Gdを基点とした同位体シフトを照い

て、式(2 -6)、 (2 -7)を計算し求めたスペクトルである。偶数質量をもっ

陪位体 (160Gd 、 158G d 、 156Gd 、 154G d 、 152G d )は、核スピン 1= 0のた

め各準位は分裂しないが、奇数質震をもっ157G dと155G d は核スピン Iロ 3/2

をもつため、核スピン Iと電子の軌道免運動量 Jとの棺互作用 iとより、 2X3/2

+1=4個に上下準位が分裂する。図 2-2のエネルギー準位では各開位体シフト

に比べ、分裂部分は 10 倍のエネ Jレギースケールで描いている。この分裂のため、

157 G dと155G d は 1つのピ}クをもっスペクトルとはならず、各々広い潤波数範

留に散症する 10本のスペクトルとなる。

ウランでは標的問位体である235Uが核スピン Iロ 7/2をもち、そのスベクトル

は超微細構造を示す。 238U は 1= 0であるため、単一ピークをもっ 1本のスペクト

ルである。基底準位 (5f36d7s2 5 LO) はJロ 6 (> 1 )であるため、 235Uの基底

準位は 21+1ロ 8個の準位に分裂する。上準位の J値が 5、 6、?であれば遵移

は起こるが、その場合上準位も各々 F ロ 3/2~17/2 、 F=5/2~19/2、

F=7/2~21/2 の 8 掘の準位に分裂している。したがって超微細構造は各々

2 1本、 22本、 21本のピ}クをもっ複雑なスペクトルとなる。

~ 2 -3 多段階光電離過程

物質を光によって励起すると、その励鵡エネルギー準位に分布数密度の変化と、

その選移が起きた準位関に分極が生じる。誘導された分極は、濯移の(またはそれ

に泣い〉周波数で振動するので、励起状磁を規定するにはその振動の位相を知る必

要がある。また一般に原子、分子、間体中の WJi包子などの素励起が多数集合した系

では、原子聞の位相関係が規知的な状態にあるか、ランダムな状態にあるかにより

マクロな分極の大きさが決まる。部ち原子系の励起状態のコヒーレンスがマクロな

分磁の大きさを決めることになる。なおここで言う原子聞の励起状態のコヒーレン

スとは、原子関の状態関数の相関の大きさという意味で用いている。具体的には励

起原子の按動双極子モーメントの和と宮ってもよい。

一般に励起ダイナミクスを最も正確に記述するためには位相維持過裡(coherene 
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e)と位相破壊過程Crelaxation)の両方を扱える密度行列による運動方程式(一般

化されたプロッホ方程式ともいう)を使う必要がある。もし衝突が無視でき、レー

ザ一光のコヒーレンスがよければ、誘導吸収や誘導放出がインコヒーレントな緩和

よりも励起ダイナミクスに強く影響し、その極践では密度行~IJ による連動方程式は

Schrodinger方程式と等舗となる。また逆の極限として位相関係があまり重要ではな

く、緩和が励起ダイナミクスを支配する場合にはrate方程式に書き下される。それ

に伴い扱う変数の数もかわる。 N準位原子系において讃度行列による方程式ではN

掘の実変数と N(N-l)/2個の複素変数の和(N2儲の実変数)であるが、 Sch

rodinger方程式では N個の複葉変数になり、 rate方韓式ではN個の実変数になる。

レーザ}同位体分離では高強度、高単簡性をもっレーザーで原子を多段階励起す

る。そのためコとーレントな励起ダイナミクスを扱うことになり、密度行列による

方法が適切である。しかし寿命，イオン化による分布数密度自体の緩和、およびド

ヴプラー広がりによる分概の緩和などコヒーレンスを乱す要国が存在し、レーザ一

同位体分離における励起ダイナミクスを解明するためには、各方程式の記述できる

限界を評価し、どの形式がふさわしいかを決定してお〈必要がある。それはまたコ

ヒー νンヌが励起にいかに影響するかを知ることと等価であると考えられる。

以上の観点からコヒーレンスが励起に与える影響をBloch方程式と Wilcox-Lambに

よる rate方程式とを用いて計算し比較した。有iIcox-Lamb法での rate方韓式の各準位

密度変化のrate6)は式 (2-8)で与えられる。

R = ~ Q2(γ+士)/[(ませ)¥4 ( 2 -8) 

ここで 7はイオン化率(ロ電離速度の逆数)、 1/τcは弾性衝突による緩和速度、

QはRabi鰐波数 (cx:f了)である。

レーザーで励起する場合、コヒーレンスの緩和としては衝突による位相の乱れ、

イオン化による上準位密度の損失、さらにドップラー広がりによる位相の平均化が

考えられる。

まずイオン化がコヒーレンスの緩和に与える影響を考察する。

国 2-3は2準{立原子系において Rabi周波数 0=0.5GHzで励起し、最上準
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位からのイオン化率 7を変化させたときの各準位の分布数密度の時間発展令示して

おり、左側~ ( a)がBloch方程式による計算結果、右側(b)がrate方程式による結

果である。ここでRabi周波数とはレーザ一光強度の平方根に比例する量ゼあり、レ

ーザ一光に対する原子の応答速度を表わす。

( a )、 ( b )を比較すると r>nの領域では両方程式とも同様の結果となり、

アミミ 10 nでは両者の区別はつかなくなる。 r<nでは各準位の分布数密度の時開

発展は著しく異なる。分布数密度の振動 (Rabi oscillation， Rabi flopping) と瞬

間的な分布反転の 2つはコヒーレント領域特有の現象マある。しかし rate方程式は

ほぼBloch方程式による平均の分布数密度の時開発展令示しており、最終的なイオン

豊を求めたいときにはrate方程式による計算で十分である。 r~n 付近では、 ( a) 

と (b)ではイオンの生成速度に僅かな差が見られるが、 (a)， (b) ともにこ

のとき最もイオンの生成速度が速い。

多準位原子系では、直感的に上段にいく程Rabi周波数 Qを大きくしてやれば、効

率よく励起できるように思われる。そこで r= a n 2 = a2 n 1とし、係数 a会厄 2，

4， 1 0と変化させた場合の各準位の分布数密度の時開発展を図 2-4に示す。各

準位の分布数密度、イオン輩、イオン化速度 iと(a )、 ( b )では差が見られる。

準位数を増加させる程この違いは顕著になる。

また位相を考患できる Bloch方程式のみが表わせ、位相を考患できない rate方程式

が表わすことのできない躍j起ダイナミクスの 11列会国 2-5に示す。関 2-5は3

準位 λ型の励起スキームでの励超ダイナミクスであり、 UやGdの間位体分離にお

いて基底準位にある原子だけでなく、準安定準位に熱励起されている原子をも利用

する場合にはこの励起スキームを用いる。このスキームでは 2光子共鳴状態で 2つ

の下準位に po附 lationがトラップされ、レーザー光強度を強くしても!最大 1/2の

原子しかイオン化できない。この現象は準安定準位に熱励起された原子をも利用す

る際、開題となるため第 4章 4-2で詳しく議論する。その他Bloch方程式のみが記

述できる効果としてはACシュタルク効果等がある。

ドップラー広がりによる影響については 2-8 -1で述べる。

衝突による効果はイオン化と開様の方法で方程式に導入できるため結果としては

7そ 1/τ 。に置き換えたものに等しくなる。レーザ一回位体分離で分離能力を最大

に発捕するには、発生蒸気中の原子数は多いほどよい。しかし原子が多いと電離さ
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(a) Bloch equations 
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コヒーレント励起とインコとーレント励認の比較(3準位 λ製)
(a)では 1/2の原子しかイi オンにできない現象が、 2光乎共鳴条件で
起こる。 (b)ではいかなるパラメーター領域でもそのような現象は現わ
れない。

留 2-5

れた標的関位体イオンとイオン化されていない非標的関位体原子との衝突があまり

レーザー照射鎮墳での原子電荷移行引を起こしてしまうので、にしばしば起こり、

1 Q13atoms/cm3程度の薄い原数は最大 1Q 13atoms/ c m3程度に抑えられる。

しかも原子蒸気ビームを舟いるために衝突の効果は重要でない。子蒸気であり、

以上の考察よりレーザー同位体分離においてはコヒーレンスの緩和としてイオン

多段階電離スキームを用いる場合rate方程式ではその励鵡ダイナ

sloch方程式によってのみ記述できることが明らかになった。ミクスは起述できず、

化が重要であり、

光反応過程のモデリング~2-4 

自然

放出等の脱励起よりも励起ダイナミクスに強く影響するコヒーレントな領域で励起

が行なわれる。

誘導放出が錨突l、レーザー光の原子による吸収、レーザー同位体分離では、

高効将軍励起に関係するレーザー系，さらに多段階励起を行なうため、

このためレーザーと原子の相互作用の碁原子系のパラメーターは非常に多くなる。

レーシミュレーシ誼ンコードを開発してモデル計算を行ない、本モデルを構築し、

レーザー伺位体分離のザー光照射条件などシス・テム設計上の指針を与えることは、

効率追求のよで不可欠である。

すなわちレーザー光と原子の棺草作用

1つ結論でも述べたとおり 2つの事柄そ考える必裂がある。
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は入射レーザー光に対して原子がどのように応答するか、言い換えればレーザー光

により励起された原子の分極・準位舘度がいかに発展していくかである。もう lつ

は原子の応答の結果生じた分極が源となって発生する光 lとより、伝播していくレー

ザー光自体がどのように変化していくかである。これら 2つのテーマ令レーザ一向

位体分離に関連させるとき、空間縮退，超微細構造， ドップラ一広がりなどの原子

系の特徴と、パルス幅，レーザー光強度などのレーザー系の特徴恋人力とする図 2

-6に示す碁本モデルが考えられる。この基本モデルでは、レーザ一系と原子系の

特徴を入力として考え、密度行列方程式を用いて、励起された多様位原子系の応答

を計算する。その応答とは各準位密度、生成イオンの時間変化および準位間に誘導

された分極の時間変化である。実験と対比させるには、周波数方向での平均、すな

わちドップラ一広がりを考腐する必要がある。これらの原子の応答が、伝播してい

くレ…ザ一光にどのように影響し、レーザ一光自体を変化させるかそ Maxwe11方程式

lとより計算する。さらに変化させられたレーザ一光によって、次の微小体積にある

原子は前とは異なる応答会示し、レーザー光ヘ影響を及ぼす。このように伝播方向

( z方向)に対して繰り返し原子の応答とレーザー光の変化を考えていく。

この基本モデルの入力として示したレーザ一系、原子系のパラメーターの中で、

UやGdの関位体分離において前提条件となっている事柄や自明な事柄をここで閤

単に整理しておく。

UやGdのレーザ…問位体分離では、分離用レ}ザーとして鋸蒸気レーザー励起

色素レーザーが開発されている。鍋蒸気レーザーの発振波長は 510.6nmであ

るため、励起きれる色素レーザ…の発振波長は用いる色素に依存するが、励起効率

の高い 570nm-650nm程度と考えられる。 U， G dの第一イオン化ポテン

シャルが 6. 2 e V程度であるため、励起・電離スキームは 3段階電離法となる。

したがって必要なレーザーは基底準位に存在する原子のみを利用する場合で 3台、

準安定準位lと熱加1)i留されている原子も利用し効率そ上げるには 4台以上必要 ξなる。

レーザーは光子の利用効率を向上させるため原子蒸気中を長距離伝播させる。長

距離低播をさせない場合であれば、対向にレーザーを入射させ、 ドップラーフリー

で高効事即j組が行なえるが、伝播させながら多段階励起をおこなうため問一方向に

重ねて入射する必要がある。

レーザ…の空IUl強JJE分布は、レーザービームの自己集束， 自己発散など路子との
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図 2-6 レーザー間位体分離の光反応過程のモデリング

相互作用領域および励起強度の急激な変化を超こす効果を抑制する必要から、極め

て均一にすべきである。

レーザーの鹿波数と遷移の共鳴周波数との義 (detuning)は、基本的には Oであ

る。選移のBohr舟波数にレーザーを問調させた場合が、一般に最も励起効率が高い

からである。しかし組微細構造など共鳴周波数が分散している場合には必ずしも de

tun ing= 0でイオン置が最大になるとは限らず、毘いるレベルの超微細構造の形や

広がりに依存する。

ここでは空間縮退、超微細構造のモデル化についての考察当託行なう。

2-4-1 空間縮退の影響

量子数 Jで特定される 1つの準位は 2J + 1震に織退しており、ゼーマン効果で

知られるように磁場をかけると

m=J. J-l， ・・・・・・・・・一 J (2 -9 ) 
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の 2J + 1個のサプレベルに分裂する。ある準位聞の遵移を考えた場合、縮退して

いる震予数mで特定されるサプレベル間では、 レーザ…光の偏光状態との関係で次

の選移則が成立する。許容される躍移は

車線偏光に対し、 .6.m=O 

ただし J' = Jのときは m=O→m' = 0 は禁制j

右回り丹偏光に対し、.6.m=十 1 (2-10) 

右回り円偏光に対し、.6.m=-1

のみであり、またその許容遷移会駆動するまabi舟波数も、選移行列要素の大きさに

より異なる。これら謹移行列要素はWigner-Eckartの理論5)より、

(J川川州m叫!

=( 一→lυげr、…( 一4 i 二心οyμ(しいω丸Jl帥!
( 2 -1 1 ) 

と書ける。ここで (J ffi，1 qIJ'm')はClebsch四 Gordan係数 5)、 ( ) 

はWignerの 3.iシンボル引である。 1艇として (2-11)式を臨繰偏光 (q= 0) 

に対し、書き下すと式 (2-12) となる。

J' =J+1のとき

J 'コ J のとき

J 'コ J-1のとき

{J -m + 1) (J + m + 1) 

(2J + 3) (2J + l)(J + 1) 

ぷ訂訂)(J+l)J 

{J-m)(J+ m) 

(2J + 1)J(2J -1) 

ω29-
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静的解析[ 1 ] 

縮退(a) ~ (f) に示す。空間縮退している準位関での選移の様子を留 2-7

各サプレベルに対し国中にしているサプレベルの lつ 1つは量子数mで表わされ、

細線は寿命などによる上太線はサプレベル閉で起こる励起を示し、数字で示した。

レーザー光を股収して起こる潜移は式 (2-6)に示し準位からの緩和を表わす。

衝突による励起や寿命・衝突による緩和は点綿で示すように、た選択尉に従うが、

Oを満たすすべてのサプレベルに対して起こる。.sm=:t1 、

レ'ーザー光の偏光との空間縮退をした準位においては、図を見でわかるように、

190えば関係で必ずしもすべてのサプレベルにある原子が励起きれるとは限らない。

このロ 1の濠移を起こす場合で、( a )は車線偏光のレーザーで J= 1→ J ' 図の

一選移 m=O→m'場合上下準位の J鑑が間じであり選択員IJ (2… 1 0 )式よりi、

そのため下準位のmロ Oのサブレベルにある原子はよ準位に励起O は禁制となる。

閉じ= 1の灘移を起こす場合(b )では、また直線偏光で J=2→ J' されない。

く選択尉 (2-10)式より m=土 2の 2つのサプレベルにある原子は励起できな

系から取したがって下準位にある原子の最大 60%しか上準位に励起できず、

-1 0 1 

J;()( 午
・2 ・1 0 1 2 

い。

2 1 o 

( f ) 

-1 

1 

11、
l、
i 、
!¥ 

、-、、1 ・、、l 、
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1 2 

o 
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このように偏光との関係で選択貝IJも最大 60%となってしまう。り出せるイオン

これらの静的解析の結果を表からどうしても励起できないサプレベルが存症する。

2 -1引にまとめた。

多段階励起において J= 1→J = 1→ したがって例えば図 2-8に示すように、

かつ円信光で励起すると各ステップ毎に lつのサプレベルJ = 1と各準位を選び、

3ステップ自では全く励起きれなくなる。にある原子が励起されず、

のサプレベルには初期に間じ確率下準位(碁底準位)以上の静的解析によると、

1つのサプレベルでも上準伎と結合できなければ、で原子が分配されているため、

しいては系から取り出せるイオンの数が1/(2J+1)だけ原子が励起きれず、

効率的な励艇をおこなうためにはイオン化への多くの経路をもっ

準位を選択する必要があり、

その分減少する。

励超されないサプレベルの数

no. of inaccessible 
transition no. of accessible sublevels 
Jイ炉"J' sublevels 

linear circular 

J' = J + 1 2J + 1 。 。
J' = J 2J 1 1 (2J + 1) ( 0 ) 

J' = J -1 2J四 1 2 2 

〉
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J → J十 1→ J+2→ J + 3→・・・・・・・ (2-13) 

J →J十 l→ J → J 十 1→・・・・・・・

が効率的であり、

J → J -1→ J-2→ J -3→・・・・・・・ (2-14) 

は選択すべきでないことが明らかである。 これらの静的解析の結果は励起の詳細に

依存しない。 すなわち励起レーザーのパルス波形や励起法に依存せず、 選択則のみ

で決定されてしまう。 それだけに高効率な伺位体分離を行なうためには、 採用する

準伎の選択において式 (2-13)は必ず考臆する必要がある。

空間縮退している準位間での励起ダイナミクスを考える場合には、 縮退した準位

はエネルギーには悲が無いので、 単に各サプレベル簡の遵移の双極子行列喪繋の大

きさの違いのみを考慮すればよい。

分布数密鹿の時間変化の 1例として、 図 2-9lこJ= 6→ J I ロ 6について車線

偏光励起の場合を示す。 空間縮退の効果として、 分布数密度の時間変化の平均化と

ビートの出現が見られる。 その結果平均化された分布数密度変化には特長的な時開

ω 
c 
o 
噌・4

co 
コ
c. 
O 

1.0 

0.8 

0.6 

c. 0.4 
Q.l 
〉
Q.l 

O 
O 

図 2-9

5 20 

謀総偏光励起された滋移J=6四歩 J'=6での
上下準位密度の 11寺田i発股
準位密度の平均化とビートが見られる。
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スケールが存在する。

分布数密度における振動を平均化してし空間縮退はドップラ一広がりと詞様に、

すなわち分布数空間縮退の場合はハミ Jレトニアンの対角成分、まう効果があるが、

すなわち分ドップラー広がりの場合は非対角成分、密度についての平均化であり、

さらに空間縮退lとより取り得る双極子

方向量子化により離散的であるためピートが生じると考えられる。

極についての平均化であるところが異なる。

行列要素は、

モデルでの取り扱い[2 ] 

(a) ~ (f) 図 2-'7準位の空間縮退を考慮した励起ダイナミクスモデルは、

単lζで点線で示した衝突や自然放出によるサプレベル同士の結合が無視できれば、

サ図2-1 0を併にとると、縮退のない準位閣の潜移の起し合わせで実現できる。

7組にプレベルから構成される 4波長 3段階電離スキームをその基本式で計算し、

点線で訴した禁昔話遷移については遷移行列要

索の大きさを Oとして計算すればよい。

ついてその計算結果をたし合わせる。

2 。-1 

2 

-2 

-1 0 

level 1 

π1 J ・3

Jコ3
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Gd や U では、第 3 主主~ 3 -3で示すように励起準位の寿命は数 100n s稜度

とパルス曜に比べて長いため寿命による緩和の影響は小さい。また 1013cm-3袈

度の原子密度でかつ原子蒸気ピームを用いるため衝突による効果も無視できる。し

たがって GdやUを分離対象として計算する場合この簡略化は正当性をもっ。

2-4-2 超微細構造の影響

[ 1 ] 静的解析

超徴縮構造そもつ IψOの陪位体の励起ダイナミクスを考える場合、以下の 3点

について考慮する必要がある。

( 1 )組微細棺瓦作用により選択則が変化し、レベル関士が複i雑に結合す・る。

(2 )各レベル閑の選移のRabi周波数が異なる。

( 3 )選移の共鳴，周波数が僅かずつ異なる。

( 1 )については、すでに 2… 2-2で述べたように核スピン 1と軌道角運動量 j

との相互作用に起医する。この様子を図 2-1 1に示す。図 2-1 1において、最

工-工J'=1

一一一一一一一~J=1mJロペ o 1 

(a)核スピン I= 0の場合

111 二111
ml = -1 0 1ぺ o1 -1 0 1 

(b)核スピン I口 lをもつが、

IとIがカップリングしていない場合

[ 
o ・1o1t72  

(c) JとIがカップリングしている場合

間 2-1 1 超微細構造をもっ同位体での灘移
(臨綿偏光で励起した場合)
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上段の図は核スピン 1= 0で J= 1の下準位から J'= 1の上準位への励起におけ

る選移のパターンを示している。上下準位の J値が 1であるため、各々 2J十 1= 

3つのサプレベ Jレが縮退しており、直線偏光で励起した場合 mJ= 0咋 mJ' = 0の

選移は禁制である。 したがって下準位に存喪する原子の 2/3しか励恕されない。

中段の留は、同位体が核スピン 1= 1をもつが、超微細相互作用しない(または相

互作用が非常に弱い〉場合の遷移ノfターンに桔当する。この場合原子核は系のハミ

ルトニアンを変化させないため、核スピンは 1つのサプレベルに 21 + 1掘の自由

度を導入したにすぎず、 mJで表わされる 1つのサプレベルが 21十 1個の mlで表

わされるサプレベルの集合と考えることができる。この IとJがカップリングを起

こしていない状態では、系を表わすのに良い藍子数は JとmJのままである。超微細

相互作用(1とJのカップリング)は、準位のエネルギー値をシフトさせるととも

に、 ffiJとmlで表わされる状態を混合し、 mFで表わされる状態をつくる。そのため

直線舗光で励起した場合、 flmF = 0となる選移が起こる。その結果最下段の図を見

でわかるように、下準位のすべてのサプレベルから上準位に室る選移が起き、すべ

ての原子を励起し、イオンにできる。このように紐微細構造が無いときよりも超微

細構造がある方が上準位に至るより多く経路が出現ずる。この事実は選択則を利用

した伺位体分離の原理であり、第 41者34 ~ 4で実験により明ら iかにした。

表 2-29)に超微細構造がある場合とない場合での励起きれないサプレベルの数

を示す。

表 2-2 励却できないサブレベル数

transition 趨徴紹構造なし 超微細構造あり|

J争酔J'
linear circular linear Circularl 

J'口 J+1 。。。。
J' = J 1 (0) 1 。
J' = J -1 2 2 2 3 

(0) for J口 halfodd integer 
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( 2 )については、各選移の双極子行列要素が異なることに起国している。核ス

ピン 1:;6 0の場合、

(J'fF'lkIIIJIF) = (ー l)J+I-+F-+l-!fiず+1)(2F + 1) 

(i:i)(JiidliJ)811 
(2-15) 

であり、さらに景子数 Fで表わされる各レベルは 2F + 1儲のサプレベルに縮退し

ており、これらの双極子行列要素は

(J'I'F'm'ldqIJIFm) = ( 
(2-16) 

で与えられる。ここで{ }は 6jシンボル 5)、 ( )は 3jシンボル5)である。

( 3)については、認微細構造分裂の相互作用エネルギーに依存しており、共鳴

周波数義はCasi皿irの式 (2-6)で与えられる。

[2J モデルでの取り扱い

超徴締構造をモデルイじする場合、上で述べた (1)~ (3)のうち(1 )につい

ては非常に難しい問題を含んでいる。例として 1=3/2をもっ同位体の J=I/

2→J=I/2の選移について考察する。(図 2-1 2) 

図2-1 2に示すように 2準位間の適移は 2-state聞の選移の単なる和ではなく

8の字型の 4-sta teiJt関与する選移も宮まれている。 ζ の4-stateを含む励起ダ

イナミクスそ記述するには 17個の実数変数奇抜うことになる。 41皮長 3段階電離

のようにさらに上準位 E主でを含む屈j起スキームを考える場合、変数の散は膨大とな

り(例えばN-stateを合むならば、実数変数の数は N2十 l個〉、それらを解くこ

とは間難である。

この問題に対し、準位 1(艶子数 J)から準位 2 (藍子数 J' )の選移を考える

とき、表 2-31ζ吊すとおり組微細i構造内では
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=F-l F' = J -1のときJ ' 

(2-17) コ FF' のときコ JJ ' 

=F+1 F' ロ J+ 1のときJ ' 

例えばUでは基底準位の J値は 6であるの遷移が最も強いという事実を利用する。

上準位の F値が効率を考慮して式(2…1 3)に従い J= 7に励起する場合、が、

この傾向は下準位の F値+1となる選移の強度が全体の 90%近くを占めている。

この最も強い選移強度をもっ潜移のみを考属するj値が大きくなるほど強くなる。

すべて十statesystem の集まりと4i皮長 3段階電離スキームの場合でも、ことで、

選移強

例えば陸12-1 2 

みなすことができ 1組の基本式で励起ダイナミクスを精度よく計算できる。

閉じた系ができる。度が弱いとして無視した選移会考慮すると、
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では、 ( F= 1，臨F=寸〉ー(F=2，田F=吋1)ー (F=1，阻F=目1)… (F=2，回F=ω1)は簡じた系

を構成している。このような閉じた原子系での励起ダイナミクスについては研究さ

れた報告はなく、遷移強度が無視できない程度に強くなると各選移の位相関係が重

要になってくる可能性もある。そこで無視した選移の影響については第 4 章 ~4-

3高速断熱通過で考察した。

表 2-3 起微細構造内での各漉移強度の比

J J' F'= F.1 F'=ド F'=ド-1-11 

2 69.3 28.0 2.7 

2 2 17.7 64.6 17.7 

3 2 3 0.5 13.3 86.2 
2 3 3 9.7 80.6 9.7 

(Gd) 3 4 0.2 7.6 92.2 

ヰ 4 6.0 88.0 6.0 

4 S 0.1 4.9 95.0 

5 S 4.1 91.8 4.1 

5 4 80.2 18.4 1.4 

5 5 15.5 69.0 15.5 

7 5 6 0.7 13.4 85.9 

2 6 6 11.5 77.0 11.5 
( u ) 6 7 0.3 10.1 89.6 

7 7 8.8 82.4 8.8 

7 8 0.2 7.8 92.0 

~ 2 -5 励起ダイナミクスシミュレーシ沼ンコード

~ 2…4までの基本的考察より、開発した励超ダイナミクスシミュレーシ晋ンコ

…ドについて簡単に述べる。

現在最もレーザーによる Uや Gdの濃縮において、最も有望とされている銅蒸気

レーザー励起色素レーザーを光源とするシステムを考える場合、分離対裂である U

や Gd の第一イオン化ポテンシャル (~8. 2eV)とレーザーの波長 (57 O~ 

850nm)から、励起・電離のスキームは 4波長 g段階電離スキームとなる。そ
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図 2-1 31こ示したモデルを考えた。

コヒーレント励起ダイナミクスではEinsteinのA，担保数ではなく、 Rabi周波数

が最も重要なパラメーターとなる。コヒーレント相互作用の領域では原子・光コヒ

ーレンス系とも呼ぶべき一体系がもっ固有援動数で応答速度が決定される。この固

有摂動数がRabiI萄波数 10)である。 Rabi鍔波数とレーザー光強度との関係は

一制作 (2-18) 

で与えられる。ここで Eはレーザー電場の振輔の大きさ、 p ~ま選移双極子モーメン

ト、 hはプランク定数、 iはレーザ一光強度である。コヒーレント励起を特徴づけ

るこのRabi周波数は、

( 1 )相互作用の強さ

( 2 )準位密度の撮動の周波数

の 2つの意味をもっ重要なパラメーターである。 Rabi周波数を実際のレーザー光強

度に換算するには、式 (2-18)からわかるように遷移双極子モ}メント pが必

要である。 UやGdでは遷移の双極子モーメントはほとんど報告されていない。ま

たRabi 周波数と時開の積が問じであれば、励起ダイナミクスは関じになる。すなわ

ち各準位密度や分極の時間変化は同じふるまいを聾する。この 2つの理由から励起

ダイナミクスシミ品レーシ翠ンコードの開発にあたっては、レーザ}光強度そのも

のではなく Rabi周波数を用いる。

函 2-1 3において ih(k= 1， 2， 3， 4)は準位 kから準位 k+ 1へ励越す

るレーザーのRabi周波数、Llk (k=l， 2， 3， 4)は次式で定義される励起レー

ザー光の周波数と選移のBohr周波数との袈 (detuning)である。

Llk=VLascr -Vk.k+1 

= V Lascr 一(Ek+1-Ek)/h (2…1 9) 

また各励記準位からの緩和 γk (k=3， 4， 5)を考えた。 Heisenbergpictureか

ら得られるレーザ}に対する原子の応答は、次の基本式で表わすことができる。
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(2-20) 
. p] + P random 

elp i.r --一一一IH. +H  elt…色 L.L.Latom 

Hooherenoeはレーザーとの柑互作用ハミここでH白は原子の自由ハミ Jレトニアン、

か電気双極子による相互作用のみを考え、ρrandamは緩和項である。ルトニアン、

となる。つ衝突や寿命による緩和を省略して書き下すと式 (2-21)

ρIm(l<m)は準位!と

準位m関の位棺関係に依存した震で原子関のコヒーレンスを表わす。

式 (2-21)で ρkkは準位 kの分布数密度を表わし、
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準位 1の分布数密度

Pll =すiQ，(P13-P31) 
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準位 5の分布数密度
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r". .. ..， .151_ ，j 
P15コ-ti(s1 +九十久)十すか15+ 2i(.Q4P14 -.Qρぉ)

1，. . 13、 1，
P23 = -(. is2十五)P23+2i(.Q2P22十Q仏 1十.Q3P24-.Q ~ω) 

r". . .， • 141 ユ.
P24 = -~ i(s2十s3)+ 24 

fP24 + 2i(.Q ~23 十.Q 4P25 -.Q2P34) 

九5= -{i(s2十九十九)+を}P25十すi(.Q4P 24….Q2P35) 

(2-21) 

/，. • 13γ，、
P以=一 ~iß3 十 2" + 2")Pω 

十三i(.QP33十.Q4P35-.Q1P14 -.Qれー Qれ)

九一 {i(s3+ s4)十トを}P35

十三i(.Q4P34-.Q1P15 -.Q2P25 -.Qれ)

f: A • 14γ51 _ ，J・r
45 == -"'lis4十玄十三fjP45+ 2i(.Q4P44 -.Q ~35 -.Q4P55) 

この計算コードを実験との比較や開位体分離に適用するためには、超微細構造、

準位の縮退を取り入れる必要がある。これらのモデルでの取り扱いについては、 s
2-4ですでに考察を行なったのでここでは新たに述べない。

次にシミュレーシ誼ンコードのフローチャートを罰 2- 1 41と示す。 Rabi周波数

やパルス波形などの初期ノfラメーター設定後、各同位体 (7つの同位体について計

算可能)、組微細分裂した各準位 F、磁気サプレベルm、さらにドップラー広がり

を考顧するために各周波数 δについて繰り返し計算会行ない、各準位の分布数密震

の時開発展等を出力する。ここで開発した励起ダイナミクスシミ品レーシ aンコー

ドは次節以下で用いている。
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初期パラメーターの設定
図形!:I:lカの指定

曜正
各i湾イ立体 kについて反復

岡正
各超微細分裂レベルF について反復(1 =0) 

各サプレベルm について反復

周波数成分8について反復

基本式の時罪者積分

、
E 

関 2-1 4 励起ダイナミクスシミュレーシ g ンコードの
フロ}チャート

32-6 高効率励超に関する考察

2-6-1 励起パルスのタイミング

多段階電離法lとより間位体分離を行なう場合、レーザーのタイミングとしては大

別して

( 1 )時間遅れ(-パルス幅)をつけて照射

( 2 )開時照射

の2つの場合が考えられる。物理的にはて 1)の場合は各段毎の励起を別々に考え

ることができ、 2準位原子系の集合と見なせる。一方(2 )の場合は多準位原子系

な lつの単位として、その中で縮退や超微細構造などを扱う必要がある。解析の困

難さの点では(2 )に比べて(1 )の方がはるかに易しい。

Jil)J 起準位の寿命がパルス I~自に上bべ短ければ、 (忠)の方がイオン化効率の点で有

利であるのは明自である。もし寿命による緩和を童話視できたとしても以下の理由 lと

より(2 )の方が有利である。
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時間遅れをつけて照射すると、その時間遅れの間に縮退の効果、レーザーの強度

ゆらぎ、属波数ゆらぎ等のコヒーレンスを乱す効果によって分極が減表してしまい、

上準位に 1/2穏度しか励起されなくなる。 N段で電離に至るとすれば、 ( 1 )の

場合(1 /2)刊の原子しかイオンとして取り出すことができない。一方(2)の場

合はよ述の飽和効果が起きにくいため、すべての原子をイオンとして取り出すこと

が可能である。

2-6-2 励起パルス波形と励起スベクトル

励起ダイナミクスのモデル化として、おもに原子系の取り扱いについて述べたが、

ここでは入力として与えられるレーザーパルス波形とその励起スペクトルについて

述べる。

2準位系での基本式において、励起パルスを矩形波としたとき唯一解析解が見い

だせ、上準位の分布密度は

IC2 (T)1 2 口 {!i パ ~i+ ぷ)}Sin2(-fQ立五T/2) (2-22) 

となる。ここでTは矩形パルスの輔、ムはdetuning量、 Qはピークの Rabi周波数で

ある。上式で 0<.6.とすると

IC2(T)1
2 
-0.

2 / /)，.2 sin 2(/)"T / 2) (2-23) 

と5li:似できる。これに対し矩形波のフーリエ変換は、

IE(T)1
2 = 4Eo2 / /)，.2 S加 2(企T/2) (2-24) 

となり、式 (2-23) と同様の形をしている。図 2・-1 5に励起スペクトルとレ

ーザ一波形のフーリエ変換スペクトルとの関係を示す。図 2-15(a) は5n s 

の矩形パルスで 2準位系原子を励起した場合の励起スペクトルである。 o.5 n s 

毎の密度を点線で示し、 2. 5 n sと5n sの11寺の上準位密度を実線で示した。 11寺

亥110から 5n sとパルス i揺が長くなるに従って、励起される周波数範囲も狭くなっ
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ていく様子がよくわかる。(b )は 5n s矩形パルスをフーリエ変換したスペクト

Jレ、すなわちレーザーのスペクトルである。(a)、 ( b )より励起スベクトルが

レーザ一波形のフーリエ変換スペクトルになっていることがよくわかる。

レーザーについては完全にコヒーレントであると仮定しているので、関 2-1 6 

( a) に示すようにそードロックレ~ザーで励起する場合、パルス列の各パルスの

位相が合っている場合のみを扱うことができる。

趨微細構壌のように広い範臨に散在するスベクトルを励起するには、高強度のレ

ーザー光をスベクトルの適当な位置に固定して、飽和広がり効果により励起する一

般的な方法よりも、国 2-16(a)に示したそードロックレーザーのパルス列の

ように、レ}ザーのスペクトル自体を広げて励起する方法がより有効であると考え

られる。(a )に示したパルス 71J では幅 lGHz(~l/lns) 内で 200MH

z (~1/5ns) 間舗でモードができるくし型のスペクトルができるため、 ( b ) 

( c )に示すように広い周波数範囲にわたって励起することができる。パルスに

言[(a) 
10 

N 

ヱ
O 
Eコ
〉

c. 

0.5 

‘、、

c. 

-{).5 

(b) 

(・コ
-m)hzmcω
】己

心.5

関 2-1 5 レーザ一波形と励起スペクトル
(a) 矩形ノ~ Jレス(FWHMヱ5ns)で励起した場合の励起ス

ベクトル(上準位密度)の変化
( b)矩形パルス(FWHM=5ns)のフーリエ変換スペクトル
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撮幅変識をかけて広い周波数範聞にわたり励起する方法については、詳細な研究が

すでに Goldbergら11)によりなされている。

τ自由 1n s (FWHM) 

C:.t出 5n s 

(b) 

一ω〉
ω町
}
国

cozu聞
と
百
C
3
0
A 。L-.!.

・1.0 ・0.8 -0.6 ・0.4. -0.2 0 0.2 0:4 0.6 0.8 1.0 

。(GH zl 

(c) 

。

国 2-1 8 位相の合ったパルス列による励起
(a)モードロックレーザーのパルス列
(b)下準位密度の変化
(c)(b)の 3次元函。パルス数の増加に従い、そのパ

ワースペクトル主向じ Jf3で励起が進行する。
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2-6…3 ドップラー広がりの影響

コヒーレント励起特有のRabi振動の周波数は 2準位原子系ではw宇忘玄で与えら

れる。ここで Qは共鳴状態にある原子の感じる Rabi周波数、ムはレーザ一間波数と

遷移の共鳴周波数の差 Cdetuning)である。従ってドップラー広がりをもっスペク

トルの場合、共鳴している原子群とドップラー広がりの翼の完全には共鳴していな

い原子群とではRabi周波数が/Qす亨玄す/0倍異なり、分極の変化安通じて分布数

密度の平均化として作用する。

ドップラー広がりの影響を知るために、 3準位原子系において 01= 02として各

準位密度の持関発展を計算した。イオン化は最上準位から、イオン化率 r= O. 0 

2GHzで記こるとした。図 2-1 7は完全にレーザ}開波数を原子の吸収緯に共

鳴させ、かつドップラー広がりを考慮しない場合について示している。 Rabi周波数

を大きくしていくと各準位密度の按動周期は短くなるが、準位密度変化の包絡線は

関じであり、イオン量に変化は見られない。すなわちこの場合励起ダイナミクスは

イオン化率に支配されているといえる。

閣 2-1 8は図 2-1 7と閉じ条件で、 ドップラ一広がりを考践した場合につい

て示した。 ドップラー幡は、半{直全幅で O. 2GHzとした。 01ロ 02=0.04

GHzでは、 ドップラー広がりをもっ吸収鎮の中の一部分しか励起できず、全体と

してのイオン農は低い。 Rabi舟波数令増加させるにつれて、吸収線全体を励艇でき

る様になりイオン量は増加する。すなわち飽和広がりを利用して、広がった眼収綜

のより広い舟波数成分を励起し、イオン壷そ増加させることができる。しかし 01=

02=1. OGHzの場合のように、 0>>ドップラー掘となると吸収線全体が完全

に共鳴するようになり、 ドップラー広がりが無いと考えた図 2-1 7と変わらなく

なる。

以上のことからドッグラ一広がりをもっ吸収線全体を励起するには、 Rabi周波数

をドップラーl踊(半値全l関)程度 lとすることが必要であることがわかる。 Rabi周波

数をさらに大きくすれば、すべての原子をイオン化できるが同位体分離では、非標

的関位体との間位体シフトとの関係でRabi周波数の上摂が決まる。
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d. Doppler == 0.2 
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2 -6 -4 Rabi周波数とイオン化率の最適組合せ

最後に 8準位系でのRabi舟波数 Qとイオン化率 7の最適組合せを示す。ここでは

Qと7の組合せによる効果がよく分かる様に空間続退は考えない。

国 2-19 (a)に7を0.2GHz!こ間定して、 01とO2を変化させた時の生

成イオン量を示す。 01~ O2となる対角続上でイオンが最も増加していく様子がわ

かる。時刻11tロ 4n sまでのイオン震、すなわち決まったパルス輔での生成イオン

震であること、 0>>ドップラー舗となると吸収線全体が共鳴状態となることから、

当然大きな Q でイオン置は増大するが、 01~02$.γ となる組合せで、最も効率的

な励起が行なわれていることがわかる。図 2-19 (b)， (c)は、それぞれ

01， O2を0.2GHzに国定して、 O2，rおよび 01，rを変化させたときのイ

オン畳である。いずれも Rabi周波数とイオン化率のバランス会極端にくずすとイオ

ン量は低下し、 O.I~02~ rで効率的な励起が行なわれていることがわかる。

ある Rabi周波数で励起する場合、すべての原子をイオン化するにはパルス舗を十

分長くとればよい。また逆にパルス幅が決定されている場合には、すべての原子が

励起されイオンとなる虫色bi罵波数まで、 Qを増加させればよい。これらのことは当

然であるが、効率を追求するならば限られたレーザーエネルギー、すなわちフルエ

ンス iτ(1はレーザー光強度、 τはパルス幅〉でのRabi罵波数とパ Jレス掘の最適

化を行なうべきである。そこで 0 =庁であるから、 02τ =O. 5一定として Qを

変えてときの分布数密度を計算し、図 2-20に示した。(a )はドップラー広が

りのない場合、 ( b )がドップラー広がりがある場合である。 ドップラ一広がりの

ない場合では、 Rabi周波数の大きさに関わらず長いパルスの方が有利である。これ

は励起のダイナミクスが Qτに比例するからである。しかしドップラー広がりのあ

る場合、必ずしも長いパルスが有利になるとは限らない。 Qがドップラ一個に対し

て小さければ、吸収総の一部しか励起できないため、イオン農は低くなる。 Qが増

加するにつれて、吸収線のより広い部分を励起でき、レーザーのバンド欄とドップ

ラー幅が間程度になるときイオン量が最大となる。さらに太きな Qでは吸収綿全体

を励起できるが、原子がイオン化のある最上準位に3il1濯しイオン化が鵡こるに十分

な時聞がないため、イオン最が低下する。さらにこの Qの領域ではドップラー広が

りの有無にイオン最 l玄関係しなくなる。なぜなら飽和広がりのために吸JsZ線全体が

共鳴励起されるからである。
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ドッフラー帽を考慮すると、レーザーのバンド幡~ドップラー
掘となるパルス帽でイオン霊最大となる。
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パルス幅を横軸にとり、イオン震をプロットしたものを図 2-21に示す。 Q2τ

すなわちパルスエネルギーを増加させれば、同じパルス掘でのイオン畳が増加する

のは当然であるが、決まったパルスエネルギーをもっ場合パルス縞-1/(ドップ

ラー幡/2)となるとき、最大のイオン量が得られている。すなわちこれはレーザ

ーのバンド幅とドップラー幅とのマッチングがとれたとき、最大のイオン量が得ら

れることを示している。

100 

80 

( 話)内、

g 60 
u ω ω 

てコ 40

‘。剛

0. 

20 

pulse width(FWHM) (ns) 

図 2-2 1 パルスエネルギ一一定条件下でのイオン量のパルス輔依存性

32-7 むすび

レーザー悶位体分離における光反応過程の基本的考察として以下の研究を行なっ

た。

高効率励起を達成するために、光反応過程でのレーザーと原子の相互作用の基本

モデルを構築した。さらにエネルギー準位の空間縮退や趨微細構造の効果会考察し、

これらを取り入れた 4波長 3段階電離スキームのモデル化を行ない、励起ダイナミ

クスシミュレーションコードの開発をした。

空間縮退の考察からは、多段階励起において J舘が減少していくように準位を選

-53“ 



ぷと、イオンイじへ吏る遷移を起こすことができないサブレベルが増大していくため、

J値が増えていくように選ぶべきであることがわかった。この結果は励起の詳縮に

依存せず、選んだ準位の J値のみで決定されてしまうため、高効率励起を達成する

ためには必ず考躍する必要がある。また方向量子化により、分布数密度lとビートが

生むる。

超微細構造についての考案からは、核スピン Iと電子の軌道角運動盤 Jとのカッ

プリングによって選択員，Ijが変わり、空間縮退を考えたときには励越できなかったサ

プレベルの 1部が励起できるようになることがわかった。また選移強度の強い選移

のみを考慮することで、 UやGdでは精度よく超微細構造の励認を計算できる可能

性を示した。

ついで開発したシミュレーシ aンコードを用いて、 ドップラ}広がりの影響につ

いて考案を行なった。その結果ドップラー広がりをもっ吸収線全体を励起するには、

Rabi毘波数をドップラー舗程度にする必要があり、またパルスのエネルギーを一定

とした場合、パルス輔の逆数がドップラー椙程度になるとき、すなわちレーザーの

バンド幅とドップラー幅のマッチングがとれたとき最も効率よくイオンが生成され

ることがわかった。さらに多段階励起では、各段を励起するレーザーのRabi舟波数

が間程度の大きさで、かつイオン化率と問じ場合が最も効率のよい励起ができるこ

とを示した。

叫 54倒.



第 2章の参考文献

1) R.C.Stern， B.B.Snavely， Ann. NY Acad. Sci. 267， 71 (1976). 

2) H.D.V.Bδhm， W.Michaelis and C.Weitkamp， Opt. Commun. 26， 177 (1978). 

3) G.Hertzberg， Ato盟icSpectra and Atomic Structure (Dover Publ ications. 

New york. 1944). 

4) V.S.Letokhov， Nonlinear Laser.Che回istry(Springer四 Verlag，Berlin. 

1983). 

5) A.R.Edmonds. Angular Momentum in Quantum Mechanics (Princeton U.P.， 

Princeton， N.J.， 1957); M.Weissbluth， Atoms and Molecules (Acade田ic

Press， New york， 1978); I. J.Sobel田an，Atomic Spectra and Radiative 

Transitions (Springer-Verlag. Berlin. Heidel毎日rg，1979). 

6) L.R.Wilcox and 有.E.Lamb，Jr.，Phys. Rev. よよ~. 1915 (960); W.E.Lamb，Jr. 

and T.M.Sanders.Jr.. Phys. Rev. 119.1901 (1960). 

7)仁木秀明，井淳靖和，大谷博康，山中千代脅t，電気学会論文誌 第 102-C巻，

45 (1982). 

8) B. W. Shore， Phys. Rev. A 11. 1739 (1978). 

9) B.官‘ Shoreand M.A.Johnson. Phys. Rev. A 23.1608 (1980). 

10) P.L.Knight and P.W.Milonrii， Phys. Repts. 66，21 (1980); P.Stehle， 

Phys. Repts.よ56. 67 (1987); M.Sargent田， M.O.Scully and 

官.E.Lamb，Jr.，Laser Physics (Addison四 WesleY.Reading，Mass.. 1974). 

11) A.Goldberg and B.W.Shore， Opt. and Quant. Elec. lQ， 331 (1978). 

w
h
u
 

v
D
 



第3章 光反応過程の基本的パラメーターの測定

~ 3 -1 はじめに

緒論において実用化での問題点の 1つに、分光学的データの集積を挙げた。レー

ザ一時位体分離における光反応過躍での碁本的パラメーターとなるのはこの分光デ

ータにほかならない。これら基本的ノfラメーターとしては、

( 1 )準位のエネルギー値

( 2 )準伎の J値

( 3 )準位の寿命

( 4 )同位体シフト

( 5 )趨微細構造定数

( 6 )選移双様子モーメント(cx:jI訪起断面積〉

( 7 )電離断酪積

の7つが考えられる。(1 )、 ( 2 )については U，G dともにすでに多くの準位

について調べられている。しかし (3)~ (7)のデータに関する報告は少なく、

特に Uに関してはほとんどない。この章では次意以下で行なう励起ダイナミクスと

パルス伝播効果の研究に際し、スベクトルやRabi周波数などのおおよその大きさを

把握するために行なった Gd原子の分光データの測定について述べる。

~3-2 同位体シフト、超微細構造定数

Gd原子のエネルギー準位に民ずるデータはW.C.Martinら1)によるものがあるが、

レーザー問位体分離で必要となる同位体シフトや趨微細構溜に関する報告はほとん

どない。通常第 1段闘の国j起準位の伺校体シフトを利用して選択却j起を行なうため、

550"'"'650nmの波長領域においてレーザー誘起蛍光法により基底準位とそれ

に近い 3つの準安定準位からの 20の選移について吸収スペクトルを泊i定し、間位

体シフトと起微細i構造定数を決定した。

実験装躍のプロック図を臨 3-1に示す。光源には単一モード発援の cwリング

n
O
 

R
U
 



色素レーザー (Coher巴ntCR-699四 29)を用い、 Gd金属そ電子ビーム加熱して発生

する蒸気をコリメートして得られた原子どームに集光照射した。蛍光は光電子増倍

管 (HAMAMATSUR955)で検出し、ロックインアンプを通じて記録計に記録した。照

射領域におけるレーザー光の平均ノfワー密度は吸収の飽和を防ぐため 1OW/c m2 

以下に抑えた。スペクトルの分解能は 35MHz程度であった。

測定結果の 1例会図 3-22)に示す。 Gd同位体の自然存在比は表 3-1 !と示す

通りである。?っの同位体が存在し、そのうち質量数 15 5、 157の同位体は核

スピン 1=3/2をもち他の同位体については 1= 0である。超微細構造をもたな

い偶数質量の関位体については、現IJ定されたスペクトルの吸収ピークの寓さと自然

存在比会比較することにより関定が容易に行なえる。一方超微細構造をもっ間位体

に対して各吸収成分の強度は式(2 -7)で表わすことができる。また超微細構造

の各成分のエネルギー準位W(J， 1， F)は式 (2-6 )で計算できる。

超微細構造を解析するためには式 (2-7)を用いて各開位体について 6本以上

の吸収ラインを間定し、その周波数間隔より式 (2-6)を用いて超微細構造定数

A， Bを決定した。

tymx 

ilock-Jn amplifler 

図 3-1 吸収スベクトル抑i忠実験装置
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表 3-22)は16日Gdの吸収ラインの中JIJから測定した同位体シフトを示している。

155 G dと157G d !と対する値は超微細構造吸収スペクトノレの重心をとっている。測

定精度は色素レーザ}の波長捕引の線形性で制限されており、コンブォーカル型ス

ペクトラムアナライザー (CoherentMODEL240， F.S.R=1.5GHz， Finesse=200)を用

いて鵠形性をチェックし 2%以下であった。色葉レーザーの波長掃引速度は、ロッ

クインアンプやチャートレコーダーの応答時間によって測定されるスベクトルの分

解能が低下しないよう十分遅く (10GHz/800ns) した。

160 G dを関位体シフトを計る基点としてとった場合の測定スペクトル中での同位

体シフトを翻 3-3!ζ示す。 0.86-1. 18GHz (158Gd)、 1. 53-2. 

o 8 G H z (157 G d )、1. 68-2. 30GHz (156Gd)、 2. 24-3. 

05GHz (155Gd)、2. 78-3. 78GHz (154Gd)、5. 27-6. 

8 8 G H z (152 G d )となり単位質量あたりの同位体シフトが O. 5 G H z程度で

あることが分かる。

表 3-32)に155G dと157G dの吸収スペクトル解析により得られた超微細構造

定数をまとめた。解析により 1つのスペクトルデータより選移の上下準位に対して

趨微細構造定数が求めることができる。したがって 1つの準位が関与する異なる吸

収スペクトルデータからその準位に対して独立に超微細構造定数A，Bが得られ、

デ}タのクロスチェックを行なえる。表には独立に得られた植の平均値を示し、解

析に使用したデータ数および誤差是表示した。一連の測定に対しては超微細構造に

よる吸収スペクトルの広がりは同じ適移に対しては155G dと157G d についてほぼ

間程度であるが、選移iとより O.15-2.4GHzとかなり異なっていることが

分かった。またほとんどすべての遷移について国 3-2 (a) に示すように 156G d 

の吸収ピークが157G dの吸収スペクトルの広がりの中に存義し、また 155G dと

157 G dのスペクトルが重なっている。しかし中には臨 3-4のように、 155G dと

157 G dのスペクトルが先全に分離しているものや、 156G dとも完全に分離してい

るスペクトルも見られ、 157G dの高選択励起を達成するには採用する溜移を詳細に

検討する必要がある。

ウラン原子の間位体シフトや超微細構造についての報告引はほとんどないが、ガ

ドリニウム原子の場合と関様の理由で、高効率励起をおこなうためには採用する滋

移を詳細に検討する必要があると思われる。
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表 3-2 16" G dを基点とした関位体シフト

Lower energy Upper energy Isotope shifts from '60Gd in GHz 
level in cm -， level in cm叶

'''Gd Ij'Gd "'Gd "'Gd "'Gd '''Gd 

(4f' 5d6s' 9D) (4f'5d6s6p 9D) 

。17750 0.86 1.53 1.69 2.25 2.79 

215 17750 0.87 1.54 1.70 2.24 2.80 5.27 
17795 1.10 ¥.95 2.14 2.86 3.53 6.71 
17ヲ31 1.15 2.03 2.24 2.96 3.67 6.91 

533 17795 1.11 1.96 2.16 2.89 3.58 6.77 
17931 1.15 2.03 2.24 2.98 3.70 6.98 
18084 1.09 1.91 2.13 2.84 3.51 6.60 

999 17931 1.15 2.03 2.24 2.98 3.70 6.98 
18070 1.12 2.01 2.20 2.93 3.63 6.90 
18084 1.08 1.99 ~.II 2.81 3.49 6.60 

(4('5d6s6p 9F) 

。17228 1.18 2.08 2.30 

17381 1.11 1.95 2.19 2.89 3.61 6.91 
17618 1.10 2.00 2.21 2.93 3.62 

215 17381 1.14 2.00 2.21 2.94 3.66 6.93 
17618 1.10 1.97 2.17 2.89 3.59 6.80 
17974 1.16 2.06 2.27 3.03 3.76 

532 17618 1.10 2.06 2.27 2.95 3.73 
17ヲ74 1.16 2.01 2.21 2.97 3.68 

999 17974 1.17 2.09 2.29 3.05 3.78 
18509 1.17 2.07 2.28 3.02 3.75 
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Gdの超微細構造定数表 3-3

Numberof 

data for the 

analysis 

Hyperfine coupling constants in MHz Configuration Energy 

level 
incm-' "'Gd 15'Gd 
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~ 3 -3 励起準位の緩和時間

コヒーレント励起の重要性を第 2章で述べたが、もし Gdや U等の分離対象とす

る物質の励起準位の緩和時間が非常に短い〈数 ns )ならば用いるレーザーのパル

ス幅は数 psである必要がある。励起準位の寿命は現有のレーザー装置(パルス幅

-7 n s)でコヒーレント励起が行ない得るかどうかの重要なデータであり、実験

により取得しておく必要がある。また寿命がパルス舗に比較して十分長ければ、緩

和項を無視することができ励起ダイナミクス奇計算する上で簡潔さが増す。以上の

理由でレーザー誘起蛍光法lとより Gdの励起準位の寿命を測定した。

測定装置のプロック図を図 3 … 5 に示す。蒸気発生については~ 3 -2の吸収ス

ペクトル謝定において使用したものと向ーである。励起用レーザーとして、 YAG

レーザー (Quantel YG661S-30)の2倍高謂波を励起光線としたパルス色素レーザー

CLambda Physics FL3002)を用いた。 S/Nをよげるため、測定している励起準位

からレーザーで励起している濯移とは別の下準位に選移する蛍光成分を分光器で選

択し、電流アンプで信号を土器摘しボックスカー積分器を通じて記録計に記録した。

測定結果の 1例を密 3-6に示す。国 3-6は4f75d6s6p9F2(l7381c回ーりからの

蛍光強度の時間変化であり、横軸は時間、縦軸は蛍光強度の対数値で、直錦の傾き

を最小 2乗法で求め、寿命は 61 2 n s土 6n sであった。鴎 3-6において、 1 

つの7JlIJ定点は 128パルスでの平均値である。

図 3-7に測定を行なった励起準位とその結果得た寿命を示す。 9D項で表わされ

州¥
pul剖 ddye laser 

electronlcs for 
frequency scannlng 

国 3-5 励起準位の寿命測定実験装躍
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留 3-6
寿命測定の結果の l倒
(173810臨-1) 

0.67 r 
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司
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17750 日」立笠}グ(1同日)
円宮古す了 17618 
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( cm・1) 

19000 

18000 

測定した励起準位とその寿命
9F項の寿命はすべて数 10 0 n 'sと非常に長い。

国 3-7

17000 

9F項で表わされるる系列は 120ns~150ns 前後の比較的短い寿命をもち、

系列は 500~700ns の非常に長い寿命をもつことがわかる。

P
A
 

。。であれば9D項、(パルス幡~7 n s) 以上の結果から現有のパルスレーザー

また現在Uや Gdの悶位体分離項のどちらを用いてもコヒーレント励起が行なえ、

〈ノfルス用レーザーとして最も有望とされている銅蒸気レーザー励記色素レーザー

9 F工員を第一回j起準位に採用すれば十分コヒーレン中高 ~40ns) を用いる場合は、

ト励起が行なえることがわかった。

励起準位の潟命に関するデータはウラン原子に関してもいくつか報告引きれてお

寿命は一般に数 10 0 n sと長いものが多い。
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~3-4 選移双様子モーメント

~2-5 でも述べたように、コヒーレント励起ダイナミクスでは Einsteinの A ，

B係数ではなく、 Rabi周波数が最も軍要なパラメーターとなる。 Rabi賭波数合用い

たコヒーレント相互作用の計算結果をレーザ一光強度に変換するためには、遷移の

双極子モーメントを担，IJ定ずる必要がある。加定法としては飽和広がり、 ACシ品タ

ルク効果による方法等があるが、ここでは最も精度の良い Rabifloppingを利用した

方法による測定結果について述べる。

Rabi flopping による浪，IJ定原理を図 3-8に示す。図 3-8はレーザー光強度を変

化させたときの 2準位原子系でのよ準位密度の時開発展を表わしている。あるレー

ザー光強度で励起された原子は上下準位を留のように振動 CRabiflopping)ずる。

準位密度はおよそ励起パルス関積/2π 回振動した後、パルスの終了した時点であ

る値 ceで示す)をとる。レーザー光強度を変化させると、撮動の回数も変わり、

パルス終了時にはよ準位の分布数密度は、先程とは別の値をとる。したがってレー

ザー光強度を十分ゆっくり変化させていくと斜線で示した準位密度変化が測定でき、

計算との比較により双極子モーメントを決定できる。高精度で謝定を行なうには撮

2 
0 
ト
4 
当O.
ι 
o 
t 

Rabl flopplng 

国 3-8 Rabi Flopping による選移双領子モーメント測定原理
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動の山と谷との比を大きくし、大きな援組で振動が維持されるように工夫する必要

がある。そのためにはコヒーレンスを乱す原罰を抑制することが重要である。

実験装置のプロック図を図 3-9に示す。 cw A r +レーザ…励起の単一モード発

振 cwリング住吉長レーザー光 (CoherentCR“ 699四 29)をYAGレーザー (Spectra四

Physics DCR-2(30))の2倍高調波で 8段増曜を行なった。 YAGレーザーは繰り返

し30Hzで、パルス幡 7n s (半値全幅〉である。レーザ}光強度が空間的 lζ一

様でないと、原子の存在する場所の遣いにより Rabi fl opp ingの振動周期が異なり、

全体としてコヒーレンスの緩和につながる。そのため最終増幅器は一様な空間強度

分布を得るため再側励走塁とした。色素はローダミン 6Gを使い濃度 O. 5 mMのエ

タノ-)レ溶液とした。色素レーザー増輔器の前後にはASEを除外するため、 O.

4mmのピンホールが置いた。増幅された色素レーザー光は、空関フィルター (0.

lmmピンホール)で直径 15 mmlζ拡大される。空間強度分布はおよそガウス型

であり、さらに 4mmピンホールで一様な中心部分のみを切り出している。これら

の結果、原子と相互作用する色素レーザーはスペクトル蝿 100MHz、直線偏光

(98. 5%以上の偏光度)、 5. 5 n sの半値全掘をもっガクス型パルスであり、

空間強度分布における非一様性は 13%となった。スペクトル縮はF.S.R.=1. 5 
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GHz 、フィネス =20のエタロン平行振により、パルス帽はノてイプラナー光電管

(600ps-risetil目e)とオシロスコープ(lns-riseti田e)により、空間強度分布は棺

瓦作用領域に設寵した CCDカメラにより測定した。レーザー光強度は可変デンシ

ティーフィルターで調節し、出力はパワーメーターにより絶対較正されたフォトダ

イオードでモニターした。相互作用領域は 4mmpX15mmである。金属 Gdを

電子ビーム加熱して発生する蒸気を 5mmスリットでコリメートして原子蒸気 fど}

ムそ得た。相互作用領域での原子密度は 109 C m-3程度であり、 ドップラー広がり

は250MHzであった。相草作用領墳からの蛍光は光電子増倍管で検出し、ボッ

クスカー積分器を過して記錨計に記録した。

色素レーザーは 160G dの眼収ラインに、その蛍光信号をモニターしながら陪調し

た。 cwリング色素レーザー光の周波数安定性は、共焦点型ブァプリベローエタロ

ン (F.S.R.= 1. 5 GHz 、フィネス=2 0 0)でモニターし、参照光としては周

波数安定型琵 e-Neレーザーを用いた。計測時間内での周波数ゆらぎとドリフト

は最大 15MHzであった。

4f75d6s2 9D6(999cm-l)から 4f75d6s6p9D.(17931~ 盟同 1 )への選移に対する実験結

果を図 3-107)に示す。@が測定結果であり、実緯が 2準位系でのプロッホ方程

式に以下で述べる準位の縮退、レーザーのshot-to-shotのゆらぎの効果を考慮して

得た計算結果である。

1.0 

ロ。

9 PI/P口
2 3/5 一一_.._.._...，..
2 4/5 一一一一一一一
2 Jn"/5…・
2 厄4/5町一ー一一一

ω〉
ω
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ω 
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o占

コ
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一
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偲

コ
a
o
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340 
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図 3-1 0 測定結果 (999-17931c田“ 1) 
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4f75d6s6p 
90 

4f75d6s2 

999-17931cm ・1
-4 回 3 -2 -1 0 2 3 4 

ー}…十十

3 4 fi.守[24 5124/2守 4 3 

J=4 

900 -5立方方寸すすすすすす J=5

図 3-1 1 選移 999c m-1 - 1 793 8 1 c m-1 

での双極子行列要素の比

この遷移については下準位に 11個、 上準位 lと9舗の磁気サプレベルが縮濯して

おり、 直線偏光で励起しているためム m=Oの遵移のみが許容される。 磁気サプレ

ペル間の遷移は鴎 3-1 1で与えられるように謹移行列要素の比が異なる。 Lたが

って向ーのレーザ一光に対し、 各選移は異なる Rabi周波数で駆動される。 m=Oか

らm=Oへの遷移の行列要素会 Poとしたときの許容される 9つの遷移の行列袈索

PIの比 P日/P Iとその重み gを霞 3-1 0右上に示した。 図 3-1 0の下部に描か

れた点線群は、 各々の磁気サプレベルの準位密度のRabi floPÞing~ 示している。 ... 
丸蝉

れらの各 floPTingカ}プの重みを考藤した和が実験値と比較する実錦で掛かれた曲

線である。 各サプレベルはエネルギー的には間むであるから、 初期には同じ確率で

原子が分布していると仮定した。 横軸はパルスのピーク光強度であり、 計算曲線の

山と谷が一致するようにブィッティングした。 蛍光強度は 200W/cm2の点での

計算値で全体を規格化している。

原子のコヒーレンスは、 自然放出や衝突等を通じて失われていく。 9D4レベルの

寿命は 33-3の実験より 130n sであり、 パルス縞に比べて十分長い。 また実

験では原子蒸気ピームを使用し、 しかも 109cm-3程度の低密度であるため衝突に

よるコヒーレンスの擾乱も無視できる。 原子コヒーレンスはまたドップラー広がり

を通じても失われていくが、 この効果はレーザー舟波数からのdetuningを変えて原

子のJO答合計算し、 原子の分布関数をかけて平均する方法で計算結果に考慮した。

もしドップラ一広がりがないとすると図 3-1 0 において山と谷の位置が lOW/

c m2 程度変わる。 空間強度の非一様性のコヒーレンスの緩和として作用するが、

色素レーザーの最終増幅器を南側励起とし、 かつチャンパ一手前で 4mmピンホー

ルで 15mmc，6のビームから均一部分を切り出し、 非一棟性会 13%に抑えた。 1設
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も強くコヒーレンスに影響する要素は、レーザ一光の強度ゆらぎであり、測定 lとよ

り得た 10 %の強度ゆらぎをもとに、入射レーザー光のピーク強度の 10%の縞を

もっガウス型のゆらぎ分布そ位定し計算に取り入れた。強度ゆらぎのあるレーザ一

光で原子を励起した場合、励起された l個 l個の原子のコヒーレンスそ乱す要因と

はならないが、原子によって振動の位相が異なるため、数ショットの平均として観

測する場合には、コとーレンスを乱す最も大きな要因となっていることが分かった。

最後に Cor1 i ssとBoz目的により報告されている g f値引から求めた適移の双極子モ

ーメントと実験結果との比較を表 3-47)に示した。彼らが報告している gf値は

アークスペクトルの使って測定しており、その誤差はファクター1. 7と非常に大

きい。

Rabi flopping自体はよく知られた物理現象であるが、それを Gd原子の選移双様

子モーメントの測定に利用したのは初めてであり、極めて高精度で測定を行なった

と同時に、コヒーレント励起が行なわれていることを確認した。あわせてコヒーレ

ント励起ダイナミクスコードによる計算との一致よりその信頼性を実証した。

表 3-4 gf値から計算した選移双極子モーメントと実験結果との比較

transition(cm-1) Pgf (esu・cm) P exp (esu. cm) 

O回 17381 2.9x10ω19 {2.7土O.3}X10叶 9

999四 17931 3.7x10-19 (3.0土O.2)X10-19

~ 3 -5 むすび

本章では次章以下で述べる励起ダイナミクスとパルス伝播効果の研究に際し、原

子スペクトルの特徴やRabi周波数のおおよその大きさを把握することを目的として、

レーザー悶位体分離における光反応過程での基本的パラメーターである同位体シフ

ト、組徹縮構造定数、国~j回準位の寿命、 i袈移双極子モーメントについて Gdを用い

て測定を行なった。
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関位体シフトについては Gdの場合、単位質量あたり O. 5GHzと小さいこと

がわかった。超微細構造については、標的同位体である 157G dの超微細構造内に

156 G dのスペクトルが存在したり、 157G dと155G dの超微細構造が重なっている

遷移が多いことがわかった。したがって単色性に優れた強いレーザー光を用いて飽

和広がりを利用する励起法では、超微細構造で広がった 157G dのスペクトル全体を

励起できるが、関位体シフトが小さすぎるため選択性の点で開題となり、他の励起

法を考える必要がある。そこで Gdのように陪位体シフトが小さい、あるいは標的

問位体のスペクトルが他の同位体のスペクトルと重なっているような場合でさえ有

効である励起法について第 4 章 ~4""4 で考察する。ウラン原子については趨微細

構造をもっ陪位体は235Uのみであり、現在までに明らかになっている超微細構造や

同位体シフトの研究報告を見る限りでは、超微細構造の広がりよりも同位体シフト

〈誌 5G H z)は十分広いため、現状の飽和広がりを利用する方法を用いることが

できる。ただし超微細構造によって誌がったスペクトルの全幅が 3GHz程度と G

d に比較して大きいため、励起するレーザー光の周波数を超微細構造のど乙へ同調

するかについて厳密な検討を必要とする。本論文ではその点を考躍して、高速断熱

通過を利用した新しい励起法について第 4 奪~ 4 -3で考察している。

励部準位の帯命に関しては、レーザー誘超蛍光法により、 510nm~600n

mの波長範囲にある Gdの励起準位についてその寿命を測定した。 9D項で表わされ

る系列は 150n s 前後の寿命令もち、 9F 項で表わされる系列は 500~700n

S と非常に長い寿命そもつことがわかった。レーザー間位体分離では探子蒸気ビー

ムを用いるため、衝突によるコヒーレンスの緩和が小さいことを考えあわせて、開

発された鏑蒸気レーザー励起色素レーザー(パルス幅~40ns) を用いて、十分

コヒーレントな励起を行なうことができ、高効率励起が期待できる。

選移の波極子モーメントに関しては、 Rabi floppingを利用した新しい方法を開発

し、 Gdの2つの濯移について高精度で測定を行なった。問時にコヒーレント励起

が行なわれていることを磯認した。また励起ダイナミクスシミュレーションコード

による計算と実験結果との一致よりその信頼性を実証した。

nu 
no 



第 3掌の参考文献

1) W.C.Martin. R.Zalbus and L.Hagan， Atomic energy levels， rare earth 

elements， NatI. Stand. Ref. Data. Ser.， NBS Circ. NO.60 (1978). 

2) H.出iki， T.Miyamoto， Y.lzawa， S.Nakai and C. Ya田昌naka，Opt. Commun. 70， 

16 (1989). 

3) 日本電球工業，研究用各種材料カタログ，手20.

4) G.Hertzberg， Ato回icSpectra and Atomic Structure (Dover PUおIications， 

New York. 1944) 

5) H.D. V.Bohm，官.Michaelisand C.Weitkamp， Opt. Co組mun. 26，177 (1978). 

6) J.Z.Klosa， Phys. Rev. A 11， 1840 (1975); C.H.Corliss， J. Res. Nat. 

Bur. Stand. (u.S.)，担A(PhYs. and Chem.)， NO.l， 1. 

7) S.Adachi， H.Niki， Y.lzawa， S.Nakai and C.Yamanaka， Jpn. J. AppI. Phys. 

Lett. 29， 833 (1990). 

8) C.H.CorIJss and官.R.Bozman，Experi田entalTransition Probabillties for 

Spectral Lines of Seventy elements (National Bureau of'Standards， 

Washington， D.C， 1962). 

ー70-



第4章 多段階電離法における励起効率の向上

~ 4 -1 はじめに

第 2i詳において高効率馳起条件を示すことを目的として、空間縮退や超微細構造

など原子の分光学的特徴を取り入れた光反応過程モデルを構築し、励起ダイナミク

スシミュレーションコ}ドを開発した。またその計算コードを用いて、 ドップラー

広がりの影響やRabi周波数とイオン化率のマッチングなどのシステム設計上の指針

となるレーザー光照射条件の目安を幾っか示した。

本章ではさらに励起効率を向上させるために、 3種類の異なる励起法について考

察する。まず基底準位に存在する涼子だけでなく、準安定準位に熱励起きれている

原子をも同時に励起する方法について問題点を検討する。ついで標的関位体が核ス

ピンをもち、広い超微細構造を有し、通常の強い単色光による飽和広がりを利用す

るだけでは、十分なイオン豊が期待できない場合に対し、レーザ}光周波数をパル

ス内で掃引する高速断熱通過そ利用した励超法について考察する。最後に同位体シ

フトが非常に小さい場合や標的問位体の超微細構造が非標的問位体のスペクトルと

が重なっており、通常の飽和広がりを利用した共鳴励起では選択性が低下すると思

われる場合に対して、核スピンの有無による選択鰐の遣いを利用した励起法につい

て有効性を考察する。

~4-2 準安定準位に熱励起された原子の利用

4 -2 -1 Population Trapping 

レーザー詞位体分離においてより多くのイオンを生成するためには、各準位聞の

i彊移を駆動ずる Rabi照波数の最適組合せを用いるとともに、励起できる原子の偶数

臨体を増加させることが盤喪である。 GdやUなどの高融点金属会電子ピーム加熱

等 lとより高温に加熱し発生させた原子蒸気ビーム中では、蒸気原子のすべてが基成

準位に存在するわけではなく、一部は比較的エネルギーの低い準安定準位に熱田j起

-
吋
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2500K程度で基底準位におよそ 47例えばウラン原子蒸気では、されている。

したがって620cm-1の準安定準位に 28%の原子が熱励認されている 1)。%、

基底準位にある標的関位体だけでなく、発生させた蒸気を有効に利用するためには、

分離・回収してやる必要がある。準安定準位にあるものも同時に励起・電離し、

原子を 2つの下準位臨 4-11と示すように 2つの下準位に原子が分布する場合、

共通のエネルギー準位(3 )に励起2 )から 2本のレーザー光で照射して、(1， 

ここで.6..1，を考える。( 3準位 λ型〉見IJのレーザ}光で竜離に導くスキーム
、

1ν 

を表わす。ム2はそれぞれのレーザー光周波数 Jと原子の共鳴局波数のずれ (detuning) 

このように 2つの独立した下準位が共通の上準位と結合する場合のレーザ一光と原

館 4-1 現在までに数多くの報告れがなされている。予との栢互作用に関しては、

2-3関の溜移のRabi周波数と detuni のような励起スキームの場合には 1-3問、

有効原子は準位 lと2にとトラップされてしまい、ngが適当な条件を満足すれば、

実験的にはGrayらによる報告れがある。な電離ができなくなることが予想される。

3 と3281.12 (F=2)を下準位に、彼らはナトリウム原子の 3281ノ2(F=1)

2つの2台の単一モード c'w色素レーザーで、を上準位lこ用い、2Plノ2(F=2)

蛍光を測定することでPopulationTrapping4)をS準位から共通の P準位ヘ励起し、

観測している。
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この系の励起ダイナミクスを表わすSchrodi nger方程式は、

…72ω 

λ型の原子系lと毘転波近似 (Rotating-WaveApproximat1on: 

ると、
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となる。 populationtrappingを説明するため確率按幡 Cl，C2~別の確不振輔、

ω)口 [QjC j(t)ゅよ2
(t)] /五日7

ω 口 [Q2Cl(t)-Q州
(4 -2) 

に置き換える。式 (4-2)より Cl，C 2をC勺 C+で表わし、式(4 -1 )に代

入すると、

れ(←

一叫-~2)(ぷ止ω

(4 -3) 

若C3(t)z-2C3ω -i去五芦玉三Cφ(t)

まc叶
A

山
2

ト(t)一一昨か(t)

が得られる。 2光子共鳴状態、すなわち /:).1= /:).2のとき、ムコ /:).1= /:).2とすると

(4 -3 )式は、

η

。
勺

t



造C+(t)=-凶+(t)一せ五六五7C3(t)

是C3(t)話-2C3(t)-i去五六五7cdt

~ C-(t) =-i.o.C-(t) 
dt 

(4 -4) 

となる。 したがってイオンとなり得るのは、 c+に存在する原子のみとなり、 Cーは

上準位と結合できないことがわかる。言い替えれば準位 1と2のコヒーレントな

ね合わせ状態の lつc-とよ準位との選移行列要素が Oであると雷える。

EberlyとHioeは、彼らが新しく発見したコヒーレンスベクトル引でpopulation

trappingが説明できるとしている。

4-2-2 Gd原子を用いた PopulationTrappingの観測

population trappingの理論的研或は比較的古くからなされている 3)。上準位から

のイオン化による緩和がある場合にも、理論的にはpopulationtrapping は起こるは

ずであるが、実験艇はまだ報告されていない。そこでイオン化のある場合のpopula

tion trappingの効果を、 Gd会用いて実験的に確かめた。

実験に用いた Gdのエネルギー準位令鴎 4-21こ示す。 2つの下準位として基践

準位およびエネルギー 215cm-1の準安定状態を選んだ。これら 2つの下準位か

ら2つのレーザーにより共通の励起準位 17381cm-1に同時励起する。ここで

01， 02は各選移の Rabi燭波数であり、.6.1，.6.2 はdetuningを表わす。励鵡準位に

励起された原子は波長 578nmのレーザーによる 2光子吸収で自動電離準位 (5

1947cm-1
) に励起され、電離する。自動電離準位の寿命は非常に短く、ほど

んど 100%の確率で電離し、 17381cm-1から 51947cm-1への漉移は

不可逆的である。

実験装置のプロック図を~4-3 に示す。レーザー光 1 ， 2は cw租素レーザー

光をパルス増i掃したものを用いた。 cw色素レーザー (CoherentCト699-29)は

A r +レーザーを励起光源とし、単一モード発振で周波数掃引はコンビ品ーター制御

で行なえる。パルス増幅器の励起光拡!としては、 Qスイッチ Nd : Y A Gレーザー

一74-
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国 4-2 実験で用いた Gdのエネルギー準位

図 4-3 Population Trapping測定実験装置
レーザー 1，2は狭帯域(~75MHz) 、レーザー 3 は広帯域
(~10GHz) で、レーザーし 2と対向に入射。

(Quante 1 YG661S-30)の 2倍高調波を用いた。色素セルの前後に O. 4 m mのピン

ホールを置くことにより、 AS E (Amplified Spontaneous Emission)を抑制した。

YAGレーザーの繰り返し周波数は 30Hzで、パルス翻は 7n s (半値全l踊)で

ある。パルス増幅した組索レーザーのパルス幡は 6n sで、スペクトル閣はファプ

リペローエタロンを用いてiJllJ定した結果、 75MHz以下であった。またその色素

r
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レーザーは 98. 5 %以上の儒光度をもっ直線偏光であった。電離用光源としては、

向上のポンプ光源を舟いたパルス発振色素レーザーを 1段増幡して用いた。パルス

幅、スベクトル騒はそれぞれ 7n s 、 1 0 G H zであった。狭スペクトル色素レー

ザーの周波数ゆらぎとドリフトは、共接点型ブァプリベローエタロン CF.S.R.=15

GHz，Finesse=200)でそニターした。

Gd 原子蒸気は、金属 Gdを真空容器内で電子ビーム加熱することにより発生さ

せ、 5mmX5mmのスリットを用いて原子蒸気ビームを形成した。レーザー光は

原子蒸気ビームと直交する方向から照射した。レーザ一光照射領域での原子蒸気密

度は膜厚計によりそニターし、 1 09 C m伺 3程度であった。原子蒸気ピームのレーザ

一光方向のドップラー輔は 100MHz程度であった。レーザー光で生成されたイ

オンを DC電場により偏向し、質量分析器を通して検知した。信号はボックスカー

積分器により積分してレコーダーに記録した。実験は Gdの7つの間位体のうち

160 G d 1ζ注目して行なった。

実験では図 4-21こ示した上準位 17381cm-1への励起を行なう 2本のレー

ザー光のうち、 1本のレーザー光(レーザー光 2)の縄波数を 215cm-1-17

381cm-1の選移の吸収線に盟定 (..0..2ロ o)し、他方のレーザー光(レーザー光

1 )の周波数を変化させて生成されるイオン震を測定した。またレーザー光は慌時

照射とした。測定に先だって、レーザー光 1，2の光子のみでイオンが生成されな

いこと、また生成イオン量がレーザ一光 3のパワーの 2乗に比例し、 2光子吸収過

程でイオンとなっていることを確認した。

準位 1-3間および 2-3閣の選移双極子モーメントは、予め飽和広がりの測定

により求め、それぞれ 2.1X10 聞 1g esu • c田および 2.5 X 1 0-1gesu・G躍であった。

国 4-41こ実験結果の 1例を示す。図 4-4(a)は(I2=0 、すなわち準位 2

からの励起レーザ一光(レーザ一光 2)をカットし、準位 1からの励起レーザ一光

の周波数を共鳴周波数付近で掃引したときのイオン信号を示している。ここで(}]= 

0.2 G.H zであり、信号は共鳴舟波数にピークそもつローレ γツ型曲線(実綿〉に

よくフィットした。留において 1つのデータ点はレーザ一光照射回数 64回分の平

均舘である。

j部4-4(b)は 2つの下準位から同時励起した場合のイオン信号を示す。ここ

でレーザー光 2の周波数は共鳴周波数に罰定(..0..2= 0 G H z )し、レーザー光 lの

ー76-
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周波数を掃引した。 Rabi爵波数は 01=02=O.2GHzとした。函より.sl=OG

Hz 、すなわち 2光子共鳴状態となる周波数でイオン信号に谷が観測された。実綿

は第 2章で述べた励起ダイナミクスシミュレーションコードで計算した結果であり、

実測値をよく表わしている。ここでのイオン信号の谷がPopulationTrappingの効果

である。また、 det.uni ngが大きいところでのイオン信号は、初期 lζ準位 21とあった

原子のイオン化による信号である。

Population Trappingの効果をわかりやすくするために、図 4-4 (c)に (a)、

( b) に示した実験結果を重ねて示す。図ではdeluningの大きいところでのイオン

信号を一致させて示している。つまり Oのデータ点は、 2つの下準位から非開時lζ

励起した場合のイオン信号に相当する。本実験条件では、図からわかるように両方

のレーザー光が各選移と共鳴する条件 (2光子共鳴条件)で、同時照射時のイオン

信号壷は非同時照射時の 65%程度となった。また問時照射の場合は、イオン信号

はレーザー周波数に少し detuningをつけたところで最大となっている。

4 -2 -3 Population Trappinglこ関する考察

4-2-2で行なった実験 iとより、イオン化のある状態でも populationtrappin 

gが起こることを確認した。また開発した計算コードと実験結果は良い一致を示した。

そこで計算により populationtrappingの性質を鵡ベ、その効果によるイオン麗の低

下を避ける方法について考察する。

図 4-51ζ01を変化させた時の生成イオン量を示す。ここで.s2=OGHz、

02=r=O.2GHzとし 01をOから 2GHzまで変化させている。実錦は.sl=

.s2=OGHz (2光子共鳴条件)の場合、すなわち populationtrappingが起こっ

ている状態での計算結果であり、点線は最大イオン量が得られる.6..1に対する生成イ

オン畳である。留から PopulationTra仰 ingの効果は、 01ロ O.2GHz程度で著し

く、 01 の増加に伴いその効果~;l:小さくなっていくことがわかる。また最大イオン最

は 01 コ O.2GHz 付近で最大となる。さらに 01~1002 でトラップされる谷が

消失しており、これは oc m-1→ 17381 cm-1の灘移が他方に比べ強くなり過

ぎ、コヒーレントな畢ね合わせ状態がくずれるからだと考えられる。

図 4-6は 01ロ 02=O.2GHz、.6..2= 0と国定し、 7を変化させた場合の計

算結果である。実総および点線は、それぞれ.6..1= 0 (2光子共鳴条件〉および最大

叩 78-



図より γロ 0.2GH イ王「ン量が得られる IIIに対する生成イオンE設を示している。

国 4-6より 01=02=rの場図 4-5、之のとき最大イオン最が最も大きい。

同時に PopulationTrapping によるイオン景の合に最大イオン量はピーク鑑となり、

カスケーすでに 2-6-4で示したように、谷の深さも最大となることがわかる。

λ型の

8 準位系においても効率的なコヒーレント励起の一般則 01~02~r が成立するこ

最も多くイオンが生成されるが、ド型の 3 準位系では 01~02~r のとき、

とがわかる。

01=02=rとしてそれら留 4-7はレーザー光 2の周波数をふ2=0 1と回定し、

1.0 

図4-5
0-1 (cx. fi/王子-1の語雇)依存性
02=0. 2GHz， 112=OGHz 
実線:企 1= 0 (2光子共鳴条件)
点線:最大イオン量
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イオン化率 7依存性
01=i22=0.2GHz 
112 = 0 G H z 
実線 111=0 (2光子共崎条件)
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実線:ム 1= 0 (2光子共鳴条件〉でのイオン量

図4-7

それぞれム 1=完結および点綿は、の植を問時lこ変化させたときのイオン麗を示す。

および最大イオン量が得られる /).1に対する生成イオン(2光子共鳴条件)OGHz 

また紹い実鵠は留の右iこ示したスペクトルを見でわかるように、震を示している。

最大イオン量はRabi周波数に伴い増厳大イオン震が得られる 2つの /).1の差である。

レー2GHz軽度で飽和し、/).1ロ 01と対するイオン霊はRabi罵波数 O.加するが、

したがってRabi周波数の増大にザー光強度を上げてもイオン量は増加しなくなる。

また最大イオン量が得られる detuningの大。きさ W/伴い trappingの谷も深くなる。

2もRabi周波数とともに大きくなる。

以上の考察より populationtrappingを避ける方法としては、

時間遅れをつけて励起する。( 1 )照時励起とせず、

nl~10n2程度 Rabi縄波数に差をつけて向時励起する。( 2 ) 

図 4ー?に示すW/2のdetuningをつけて伺11寺励

同 80-

2光子共鳴状態を避け、

起する。

( 3 ) 



さらに上準位への励起を行なうには幅の長い( 1 )については、等が考えられる。

準安定準位を利用しないスキ( 2 )については、パルスを用いる必要があること、

実際的な方法としては(3 )がームとイオン量においてあまり差がないことから、

準安定準位に熱励起された原子を科用すの方法によれば、( 3 ) 最も効率がよい。

もちろんレ}ザー光の偏光イオン量の増加を見込むことができる。ることができ、

同時励起きれないサプレベルがあるため用いる準位によ特性と準位の縮退 lとより、

実験で用いた 2つの下準位から取り出すことのできるり生成イオン量は異なるが、

( 3 )をpopulation trappingが起こっていると最大 41%程度であり、イオンは、

用いれば最大 77%をイオン化できると考えられる。

幅 40 n sの矩形披レ2GHzの条件で、( a) は U1=U2=r=0.関 4-8

ーザーパルスに対してそれぞれの準位の分布数密度の時開発展を計算した結果であ

それイオン化は時刻 6n s程度まで進行するが、ただし.6.1=.6.2= 0とした。る。

PO 各準位の分布変動がなくなり、

pulation Trappingの効果によりイオン化が抑制されている様子がわかる。

2 (と分布があるにもかかわらず、以後は準位 1、

1.0 (a) 
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Uや Gdでは濃縮すべき標的爵位体はそれぞれ236U、 167G dであり、そのスベ

クトルは第 2寧でも述べたように超微細構造をもち、共鳴周波数が散在している。

したがって各共鳴周波数はレーザー光掲波数に対 Lて適当なdetuningをもつことに

なり、 PopulationTrapping による顕著なイオン量の低下は現われないと予想される。

図 4-8(b)は、実験に用いた Gdのエネルギー準位 1、 2、 8について、 157G 

dの超微細構造によるスペクトル分布を示している。このスペクトルにおいて、用

いた起微細構造定数 A，B~ま第 3 章表 3-3 中に示した測定値を用いた。また現わ

れる 10本の遷移の位置と強度を、図中 lこ実線で示し、各ラインは 100MHzの

ドップラー幅をもっガウス型スペクトルを彼定した。 /::"1= 0および /::"2= 0の位置

が、各々の趨微細構造スペクトルの重心である。このスペクトルを考慮し、鴎 4-

8 (a) と同じ条件で計算した各準位の分布数密度の時間発展が(c )である。た

だしレーザー光周波数は吸収スベクト Jレの重心〈ム 1ロム 2= 0)に固定した。(a) 

と比べると、イオン化は停止することなく進行していく様子がわかる。しかしなが

ら、レーザーのバンド幅を決める有隈のパルス i描や飽和広がりに鰐係するレーザー

光強度等のレーザー照射条件に応じて、生成イオン農を最大にするようなdetuning

の最適化がなお必要である。
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~4-3 高速断熱通過を科用した高効率励起

4-3-1 高速断熱通過

関位体シフトを利用して選択励起を行なう場合、 Uや Gdのように濃縮すべき標

的関位体が起微細構造令もち、広い舟波数範囲にその共鳴属波数が分布していると、

単一馬波数のレーザ一光では照射光強度を大きくして選移の飽和広がりを起こし励

起する方法が一般に&られる。その場合前節の終わりでも述べたように、効率よく

イオンを生成するには、レーザー光照射強度と超微細構造のどの周波数位置にレー

ザ一光の周波数を向調するかに隠して、選移の 1つ lつについて非常に厳密な検討

を要する。ここでは基本に立ち戻り、 2準位系での励起について考察し、新たな寓

効率励起法を撮案する。

2準位系原子のレーザー光による励起は式 (4-5)のよく知られるプロッホ方

程式刊で記述される。

.~ u(t)口-s(t)v (t) 
dt 

iv(t}z a{t)11{t)十 Q(t)w(t)
dt 

iLw{t}z-Q{t}v{t} 
dt 

(4 -5) 

ここでwは反転分布であり、 w=lで原子は上準位に存在し、 w=-lで下準位に

存在する。また u，v はそれぞれ双極子モーメントの照射レーザー光の電場と同位

相成分(分散成分)、および 90.位相のずれた成分(吸収成分)である。 o(t) 

はRabi周波数で表わしたパルス波形であり、.6. (t)は選移のBohr周波数とレーザ

ー光属波数の差 (detuni ng)である。

式 (4-5)は

の=(-0 (t)， 0 .6. (t)) 

β ロ (u(t)，v(t)， w(t)) 

トルクベクトル

プロッホベクトル

(4 -6) 

とベクトル形式に変換するとベクトル歳盤迎動を表わす式 (4-7) となる。
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op 
a't=flxp (4 - 7) 

式 (4-5)で示したプロッホ方程式は、式(4 -7)のベクトル議差運動方程式

を用い、ベクトルモデル引で考えると直感的に理解できる。

式 (4-7)で表わされるプロッホベクトル pの挙動を、 detunigムが.6.=0、

A守主 O、 Aを掃引した 3つの場合について図 4-9に示した。図 4-9でレーザー

の電場をく 1>軸方向に、 detuningをく 3>軸方法にとると、プロッホベクトルの

く 1>、 <2>、 <3>軸への射影 U，V， W は、各々誘超分極の吸収成分、分散

成分および反転分布令表わす。.6.=0、すなわち完全な共鳴状態の場合で、 o(t) 

令<1>軸方向にとると、プロッホベクトル β は原子が下準位にある状態(反転分

布コー 1)から出発し、 <2>ー<3>平面内で大円を描いて回転する。これは原

子レーザ}場からエネルギーを吸収し、また誘導放出 lとよりエネルギーをレーザー

場に戻すというサイクル (Rabi振動)を表わしており、パルスが終わるまで繰り返

す。そのため皮転分布は-1とlの聞を振動する。ちょうどプロッホベクトルを反

転分布がー lから lの位置に移動させるパルスは πパルスとして知られている。 A

手 Oの場合はベクトルモデルからわかるように、ムの大きさに応じて議盤運動の縄

波数と半径が異なり、完全な皮転分布を起こさない。

式 (4-7)はプロッホベクト Jレpがトルクベクトル白のまわりを周波数

1ft!口.jn2
(t) +ど(t) ( 4 -8) 

で識差運動すると解釈することを許す。共鳴からのずれ lム iが十分に大きく、僻

えば不均一暢 1/T2'の数倍もあるときには、 I ft I :が笥場誌の変化率よりずっと

大きいと仮定できる。電場 EIζ対する ρの応答が可干渉性の歳差であるためには、

Eの作用は緩和時間 TJ(縦緩和H寺問〉とすど (純位相緩和時間)に比べて短い必

喪がある。よってパルス幅 τpulseとAの大きさは、

lo(oflくTJく τpulse〈 Tj，T1 ( 4 -9) 
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を満たすことができると仮定する。この条件のもとでは、 トルクベクト Jレ@は、 β

がそのまわりを歳謹運動する局波数 Io Iに比べてゆっくり配向する。すなわちプ

ロッホベクトルはトルクベクトルに断熱的に埠従する(断熱追従近似9))と雷うこ

とができる。ここで r断熱的』とは、追従する過程で準定常状態が維持されるほど、

変化するのの成分の変化率が小さいことを意味する。

もしトルクベクトル日を、 StarkまたはZeemanSwitching、もしくは電気光学効果

やファイパーの自己位相変調効果などを利用した周波数変調または振幅変調lとより、

-90 。から 90。まで断熱的lと動かすことができれば、 β はOlこ追従し完全な反

転分布を得ることができる(断熱反転)と予想される。

簡単のため対称なパルス波形と車線型の周波数掃引を仮定すると、この完全な断

熱反転を得ることができる定性的な条件は次の 8つとなる。

( 1) .s 5 /2 >> 0 (4-10) 

トルクベクトルがパルスの始まりと終わりで <3>軸方向を向い

ている。

( 2 ) 0 >> I d.s / d t I (4-11) 

トルクベクトルはプロッホベクトルよりもゆっくり運動する。

( 3 )τrelaxatlon >> (0/ム5)τpulse (4-12) 

緩和時間は反転時閤より十分長い。

GdやUの場合準位の寿命は 33 -3でも示したように数 100n sのオーダー

であるため条件 3に関しては採用する準位を適切に選ぶことや、原子蒸気どームを

用い衝突による緩和を抑えることで解決できるため、以下の議論では τrelaxation

による高速性は常に成立すると仮定する。

2準位原子系では (4-10)， (4-11)の2つが断熟度転そ連成できる条

件として考えられるが、これらは定性的な条件1自3であり、実験に適用するには条件

の範囲(即ち不等号の大きさ)を知ることが非常に重要である。

図 4-1 0 IこRabi関波数 0=0. 5GHz 、半値全幅 50 n sの矩形パルス内で、
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周波数を掃引した場合のプロッホベクトルの軌跡と、 上準位の分布数密度の時開発

展を示す。 ここでは簡単のため、 直線型の周波数掃引のみを仮定している。

周波数掃引せずに臨定周波数で共鳴励起を行なう場合、 図 4-8( a)からわか

るように、 プロッホベクトルは v-w平面内で動く。 一方周波数掃引を行ない、 断

熱反転を起こす場合には、 鴎 4- 1 0 (A) ， (B)の上段に示した軌跡より、 プ

ロッホベクトルは基本的には u-w平面内会運動し、 v成分は一般に小さいことが

わかる。 もちろん原子はレーザー光からエネルギーを吸収 L、 励起されるため v成

分(吸収成分)は Oにはならおい。 (A)は縄波数掃引網 Lいが 5GHzの場合、

B)は.6.5が 10 G H zの場合である。 ここでムsはパルスの半値全幅の時間内で捕

引した周波数個で定義した。 (A) では 02
/ I d.6./d t 1=2. 5、( B ) では

02/ I d.6./d  t Iごし 2 5で、 いずれも 85%以上の反転分布が起こっており、

式 (4-11)に示した断熱条件は比較的緩いと推測される。 また矩形パルスの場

合は古

i5 1.0 

'" コ
c. 
0 
c. 
由
〉

ω 
』

ω 

条件(4 -1 1) 

註 o ~，恥加耐酬i
o 10 

図 4…10 

よりも (4-10)の方が強く影響していると考えられる。

40 50 

i5 1.0 -悶
コa 
o 
c. 

ω 
〉
Q) 

』

ω 
日.

号。日 10 40 

周波数掃引した矩形パルスで出j起した場合のプロッホ
ベクトルの軌跡と上準位密度の時開発展
0=0. 5GHz，τ=50ns 
(A).6.s=5GHz， (B).6.s=10GHz 
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/::"5/0と02/ld/::，./d.t 1をノf(4-11)から、とそこで式 (4-10) 

安定な断熱反転が得られる範盟を求める。として選び、(無次元〉ラメーター

ガウス型国 4-1 11とガウス型パルスと矩形パルスでの断熱皮転の様子を示す。

図 4-1 21と示すように半値全舗内に掃引するパルスの場合の周波数掃引幅ムsは、

ガウス型パルスの場Oでは、I = 1. 02/ld/::，./dt 周波数幅で定義している。

大矩形パルスでは、5ですでに完全な断熱反転が起こっているが、合/::"，， /0~ 1.

ガウス型パルスと矩形パルスでは全きな/::，.，，/0 ~まで RabH髭動の影響が残っている。

矩形パルスでは t=Oで急にレーザー掃引幡が異なるため直接比較はしにくいが、

/::，."の十分大きな場合でない限りプロセスの初期の時点でプロ光が ~n加されるため、

/::，.，，/ ッホベクトルが断熱的にトルクベクトルに追従しにくいからだと考えられる。

この状態は Rabi摂動によQが小さいところでも完全な反転分布が起こっているが、

しかしこの状態はレーザーのゆらぎなど少しのパラメーターの変動るものである。

これらのことから矩形安定な反転分布とは言えない。で簡単に崩れてしまうため、

ガウス型パルスに対パルスに対しては断熱反転条件として/::"，，/0が支配的であり、

!と/::""，/0が独立でないことがわかる。

Gaussian 

しては 02/ld/::，./dt
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(a) square pulse 
4 

Q2 

τ 

(b) Gaussian pulse 
A 

Q2 

time n
u
 

A
 

time 

A 

oトD.s
time 

罰 4-1.2 矩形パルスとガウス型パルスでの周波数掃引スキームの定義

このような計算からガウス型パルスと矩形パルスについて安定な断熱反較が得ら

れるパラメーター領域を図 4-1 3に示した。函 4…13において上準位密度が初

めて 90%、 97%以上になるパラメーターの組合せを<.， 0)、 〈国，口)で

それぞれ示してある。 97%としたのは 8段階電離で、 (97%) 3-90%となる

ためである。国 4-1 1からもわかるように、ムs/Oが十分大きくないが、 90%

または 97%の分布探転が起こる領域ではRabi振動の影響による細かな振動が残っ

ている。そのため図 4-1 3でプロットされた点にばらつきが生じている。これら

の考察の結果、斜線をほどこした領域内で安定な断熱反転が得られると結論した。

図 4-13をよりわかり易くするために、 Rabi周波数と周波数摘引幅をパラメータ

ーとして揺いた閣が図 4-1 4である。国 4-1 4 では矩形/~ルスとパルス輔 5 n 

S 、 5 0 n s のガウス型ノ~)レスについて安定に断熱反転が起こる条件当を示した。

実際の遷移ではドップラー広がりや縮退の影響を考える必要がある。 ドップラー

広がりの影響を図 4-1 5に、締退の影響を図 4-1 6に示す。国 4-1 5では 5

o n sガウス型ノfルスに対して、 ドップラー桶と周波数掃引舗の関係を示しており、

安定な断熱反転が得られる潤波数掃引幅の下限がほぼドップラー舗であることがわ

かる。縮退の効果については第 2掌でも述べた通り、各サプレベル間の選移の行列

要素が異なるためにy 同一レーザー光に対する Rabi腐波数が遣ってくることである。

このため図 4-1 6に示すように例えば J== 6→?の綿退度の高い選移についても、
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ドップラー幅と周波数掃引舗の関係
斜糠内の領域で安定な断熱反転が得られる。
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断熱皮転における縮退の影響図 4-1 6 

綿退がないと仮定した場合の Rabi周波数よりも舘かに大きな Rabi周波散を用いるこ

ガウス型パルスに対

とで安定な断熱反転が得られる。

縮退のない 2準位原子系を邸j鵡する場合、
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しては、

Q2/ld.6../dt 

.6..s τ 三三 3 

矩形パルスに対しては、

.6..9/ Q ~三 1 1 

ミミ o. 5 (4-13) 

(4-14) 

で安定な断熱皮転が得られることが明らかになった。さらにドップラー広がりをも

っスペクトルをガウス型ノfルスで励起し、安定な断熱反転を起こすには

.6..s 三.6..Doppler (4-15) 

満足すればよしまた空間縮退している準位に対しては

Qdegeneracy ;:;ミ1. 2Q  (4-16) 

とする必要があることがわかった。ここでム Dopplerはドップラー幅(半値全幅〉、

Qdegeneracy(ま空間縮退を考慮したときのRabi周波数である。

4-3-2 高速断熱通過による超微細構造の励組

4-3-1の初めに示した高速断熱通過の涼理から、この方法は広い範囲にわた

って分布するスペクトルを励起するには有効であることがわかり、超微細構造を有

するスペクトルについてもよ志用できる可能性がある。しかし趨微細構造は第 2章で

も述べたように単に共鳴周波数に広がりがあるだけでなく、 IとJのカップリング

により選択民社が変わることで起こる按維な励起ダイナミクスも考癒する必要がある。

組微細構造をf去す選移における複雑さは 2 - 2 - 1でも示した通り、 J 位、 I値

や超微細相互作用エネルギーの濃いによって共鳴の 11前序や選移強度が異なるため選

移を特定しなければ詳しい議論をすることは国難である。 しかしここでは一般的な

-93-



目安を見いだす目的から簡単なモデルを用いて考察する。

[ 1，]解析モデル

エネルギー準位として図 4-1 71と示すような上下準位共に 2つのレベルからな

る超微細構造を考えた。留において分裂した 2つの下準位の周波数輩ム Lを 400M

Hz 、 2つの上準位の属波数差.6.uを200MHzとし、励起パルスは半値全幅 50

n sのガウス型パルス、周波数掃引は車線型とした場合について励起ダイナミクス

を計算し考察を行なった。原子はレーザー光 lとより励起される前にl立;、準位 lと準

位 2にそれぞれ 1/2ずつ存在するとした。

2 

鴎 4-1 7 
解析に用いた超微細構造を示す準位

鴎 4-1 7において準位 1ー準位 3、準位 2-準位 3、準位 2-準位&、準位 l一

様位 4の 4つの選移があり、ぞれらを A. B. C. Dとした。遵移A. B. C. D 

を駆動するパルスのRabi周波数の最大値を各々 (2-，=1. QB. QC. Onとした。レーザ

ーの周波数は、共鳴の11領序が遷移 B. C. A. Dとなるように、選移の周波数に対

し低周波酷から寵線的に損引した。シミュレーシ g ンモデルの器本式を付録に挙げ

ておく。

[ 2 ]計算結果と考察

国 4-1 81ζQ舟コ Qc=O. 5GHz 、掃引速度 50MHz/ns (.6.5=2.5 

G H z) とし、 Q= (Qs= Q n)を変化させたときの各準位の分布数密度の時開発

展を示す。 (a)~(d) とも図 4 -1 4で示した安定に断熱炭転を起こすパラメ

ーター領域に賭している。(a )は QB=Qn=0.2GHzであり、選移 B. D に

対し選移 A. Cが強く駆動されるため、この 4準位系が 2準位系(幣位 1-3， 2 
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準位 4の分布数密度の虫色bi毘波数依存性
QR=Qc=0.5GHz 

関 4-1 9 

Cよりも強く駆動Dの方がA.( d )は逆に、選移 B.-4)の集会とみなせる。

( c ) ( b) • 1 -4の2準位関で各々断熱反転が起こっている。され準位 2-3. 

関じた 4準位系の励起ダ( d )のように 2準位間の集合とはみなせず、は(a) • 

イナミクスが現われており、上準位 8と2つの下準位のどちらかとは完全に分布が

すなわち 2

つの下準位から断熱反転によってすべての原子を上準位に励起することは不可能と

5 ~主で原子を動揺することができない。上準位 41ζO.入れ替わるが、

なる。

QB= unを横軸にとりパルス終5GHzとし、Q由=Qc=O.国 4-1 9には、

4GHzで準位了時の準位 4の分布数密度を示した。掃引速度に関係なく Q-O.

5の分布数密度このとき準位 3は断熱反転により O.4の分布数密度は Oとなる。

5GHz では Q~ミ O.( b) )。霞 4-1 9より Q白ロ QB=O. (図 4-1 8 となる

2準位系の集会と考えることができ、6GHzであれば、25GHzまたは Q記 O.

4GHz付近では閉じ

鰐波数掃引速度，Rabi周波数，

それ以外の Q-O.安定lと断熱反転を起こすことができる。

た4準位系の即j起ダイナミクスに支配されており、

円。ハロ



共鳴のI1頃序，準位の罵波数間隔(.su，ムけが複雑に関連していると考えられ、励

起の位相関係の影響が効いていると思われるが、さらに詳細な研究が必要である。

付録

盟 4-1 7に示した超微細構造分裂した準位聞での励起ダイナミクスの計算に用

いた数式令以下に記しておく。武中の n， u， Vはいままでどおり、それぞれ準位

密度，誘起双極子モーメントの電場と関相成分， 9 0 ・ずれた成分である。添え字

はそれぞれどの準位または準位関に関連するものかを表わしている。選移 1-3， 

2-3， 2-4， 1-4を駆動する Rabi周波数をそれぞれ O(l， Oe， Oc， ODとし

た。
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~4-4 選択員，IJ;を利用した高効率励起

前節でも述べた通り、組微細構造によるスペクトルの広がりがある場合、同位体

シフトのみを利用して標的問位体を効率よく、高い選択性を保ち分離することは容

易でない。特に Gd原子では、第 3撃で示した瞬収スペクトル測定からわかるよう

に、 157G dの超微細構造中に 156G dが存荏ずる趨移が多いことや同位体シフトが

非常に小さいことから高選択性を得るのは困難である。また周波数掃引パルスを用

いた断熱高速通過を利用した励起法も適用できない。そこで 1876年に Balli ngと

Wright によって提案された核スピンの有無による角運動盤モ}メントに対する選択

制の遣いを利用した励起方法11)を Gdに応用した。

Gdを倒にとって原理を説明する。 Gdの基属状態の魚運動量量子数は J= 2で

あり、 8段階光篭離を考えた場合、レーザー光の偏光特性と励起，電離準位の J儲

を適当に選択すれば、 157G dおよび155G dだけを選択的に電離することが可能で

ある。例えばエネルギー準位を J=2→2→l→O、あるいは J=2→1→1→O

と選び、レーザーの偏光をすべて同じ向きの円偏光または車線偶光にすると、図 4

-20 (a) に示すように核スピン 1= 0である関位体は選択員Jjにより篭離されな

い。上下準位の J値が吊じ励起ステップでは、 m=O→m'= 0が禁制連移となるか

らである。一方 IψOの帰依体は、超微細構造分裂を起こしてその選択則が変わる

ため、国 4-20(b)のように電離に至る経路が存在する。この方法によれば間

位体シフトが非常に小さい場合、または標的問位体のスペクトルと非標的問位体の

スペクトルが重なっているような場合でも、標的関位体が核スピンをもち非標的時

位体が核スピン Oであれば、原理的には標的開位体のみを選択的に励起できるはず

である。この際レーザー光のスペクトル幅は選択性に依存しないため、超徴結構造

全体を励起できる穂度のブロードバンドとすることができる。ただし偏光度のよい

レーザー光を用いることが重要である。

ここでは Gdに対して原理を実証するため、間 4-21に示すエネルギー準位を

用い、 3台の色素レーザ『の臨線稲光そ利用して開位体分離実験を試みた。

実験装撞のプロック図を随 4-22(a) に示す。用いた色素レーザーはYAG

レーザー (QuantelYG661S-30)の2倍高調波を励起光源としたパルスレーザーであ

り、掛り返し 30H z 、パルス i師7n sである。色素レーザーは研究室で試作した

もの 12) であり、 ~4 … 2 2 (b)にその構成を示す。レーザー光のスペクトル闘は
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同位体シフトによる選択励起効果を除外し、偏光による選択励起効果のみを観測す

るためエタロンを挿入せず、 1 0 G H zのプロードバンドとした。レーザーの偏光

方向は、 1/4波長板と偏光子の組合せで任意に昔話御できるようにした。 Gdの原

子蒸気ビームは前節までの実験と閉じ装誼により発生させ、告索レーザー光を f=

(a) 

49800cm-1 

49603cm-1 

32661cm-1 

17381 cm-1 

o cm-1 

図 4-2 1 実験に用いた Gdエネルギー準位

YAG laser 
(2ω) 

vacuum chamber 

図 4-22 実験装躍
(a)選択員IJを利用した Gd同位体分離実験装置配擢
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罰 4-22 実験装置
( b )実験;に用いたブロードバンド色素レーザーの構成

100 c mのレンズを通して集光照射した。レ}ザー光照射領域におけるレーザ}

光のピーク強度密度は数 100W/cm2であった。生成したイオンは電界により偏

向し、イオンレンズを通して質量分析器で分析した。

8段階電離により得られたイオンの質量スペクトルの 1例を図 4-23に示す。

図 4-23(a)はすべてのレーザーの偏光会王手持にした場合についてのイオンの

質量スペクトル、 ( b)は最終段のレーザーの偏光方向を 90・回転させた場合(

国 4-20(a)中に点綿で示す。〉の結果である。(a )より明らかに 157G dと

155 G dが選択的に電離されている様子がわかる。濃縮比は 7---8倍程度であった。

選択性を制限する理由としては、 レーザー光の誼線偏光度、各レーザー光の平待

度等があるが、これらと原子蒸気発生に用いた電子ビーム発生装謹の備向磁場の影

響を考識し、各レ}ザー光の平行度と偏光特性を調整すれば、さらに濃縮比は向上

するものと考えられる。またレーザー光強度が大きい場合には、多光子蝶収による

電離にも注意が必要である。臨 4-24(b)に示した質量スベクトルは実験誤差

の範囲内で関位体の自然存在比に一致しており、選択性は見られない。これは掴 4

-20 に示した経路 lとより、偶数質量の向位体もm離されるからである。
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国 4-23

核スピンの有無による選移の選択員IJの遣い鴎 4-23により Gd原子において、

Gdでは標的問位体である 157G dの他に、lを利用した励起法の原理を実証したが、

このままでは両方の同位体が励認され166 G dも核スピン 1=3/2をもっており、

157 G dと155G dの関位体シ157 G d だけを選択的に励起するためには、

フトを開時iこ利用することが考えられる。
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図 4-24

モード関隔 330MHz、先の実験で用いた色素レーザーにエタロンを挿入し、

157 G dの超徴結構造のみを励超した場合のイオンの質最ス3モード発按を行ない、

選択員IJの滋いと問157 G d の濃度~70% が得られ、ベクトルを図 4-24に示す。

の両方を手11用する励起方法が Gd 

の組微細構造の励起に対して有効であることが実証された。
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~ 4 -4 むすび

第 4章では高効率励起を毘的として 3つの励起法について検討し、その開題点を

考察した。

準安定準位 lζ熱励起された原子を有効に利用するために、碁底準位と準安定準位

から共通の上準位に需時励起を行なう際、 populationtrappingが問題となることを

指摘し、 Gd顕子を用いパルス励起およびイオン化による抜き出しがある状祝下で

も2光子共鳴条件が成り立てばpopulationtrappingが起こることを初めて実験的に

示した。実験 lとより得たスペクトルは、開発した励起ダイナミクスシミュレーシ宮

ンコードによる計算値とよく一致し、コードの信頼性を実証した。さらに populati

on trapping によるイオン量の低下を避けるためには、 2光子共鳴条件からのdetun

ingが重要であり、それに必要なdetuning量を計算した。示した detuning量を用いる

ことで準安定準位に熱励起された原子を利用しない場合に対し、最大1. 8倍程度

のイオンの増加を見込むことができる。また核スピンが Oでない超微細構造をもっ

陪位体を励起する場合には、起微細構造分裂することによる共鳴周波数のばらつき

がpopulationtrapping によるイオン量の顕著な低下を抑制tすることを初めて示した。

しかし生成イオン麗を最大にするためには、使用する起微細構造それぞれについて

掘々のdetuningの最適化が必要であると考えられる。

超微細構造は広い周波数範関に分布するため、単一周波数のレーザ一光ではすべ

ての原子を励起しイオンとすることは菌難である。そこで照射レーザー光の周波数

をパルス内で掃引し、高速断熱通過を科用する励起法を提案し、 2準位原子系にお

いて安定に断熱反転を起こす条件を定量的に明らかにした。これは現在まで定性的

な評価のみであった断熱反転条件に対し、定量的な条件を明確に示しており、実際

の応用にとって意義深い。

複雑な超微細構造内の励起ダイナミクスについては、最も強い選移強度をもっ選

移に対し、 O. 2 5倍程度の選移強度しかもたない選移群の影響は無視できること

を示した。しかし共鳴の)11長序， Rab i賠波数等多くのパラメーターが関連しており、

個々の選移の位相関係が・重要となる閉じた系での励起ダイナミクスについてはさら

に詳細な研究が必要である。

この高速断熱通過を利用する方法を多段階電離による向位体分離に応用するには、

多段階での鼠j起レーザー光の周波数帰号i速度、共鳴させる )11員序など周波数捕引スキ
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ームにおける最適化や準安矩準位からの問時励起を考える必要があり、さらに詳細

な研究を行なう必要がある。

開位体シフトが非常に小さい場合や、標的関位体の超徴綿構造が他の同位体のス

ペクトルと重なっている場合には、飽和広がりを利用した励起法も高速断熱通過令

利用した励起法も適用できない。そのような場合に高選択性を得るには、核スピン

Iと電子の軌道角運動量 Jとのカップリングの有無による選択員IJの違いを利用する

方法が有効と考えられる。そこで選択射を利用する励起法について Gd原子を用い

て実験再を行ない、原理を実証するとともに、 157G dについて 70%の濃度を得た。

この方法は核スピン量子数と基底準位の J僅より判断して、 C，M g， S i， C a， 

Z n， G e， S r， P d， C d， S n， B a， S m， Y b， H g， P b， P u Iこ対

して有効であり、原子蒸気の混度が高く基底準位よりも準安定準位に多く熱励起き

れている場合には応用できる元素が増える。さらに実験で示した Gdのように J=

Oをもっ自動電離準位が利用できる元棄にも応用できる。
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レーザ一同位体分離における

レーザーパルス伝播特性

第 5章

はじめに~ 5 -1 

前主主までは励起効率向上のために穂々の方式についてその励起ダイナミクスを研

明らかにした励起ダイナミクスは相互作用領域の中のあ有効性を検討した。究し、

実用的なレーザー間位体分離プラントのように長る 1点での励起についてであり、

励起ダ尺原子蒸気ピーム中をレー-ザ一光が伝播しながら原子を励起する状況では、

イナミクスの研究から得られた高効将軍励起の条件が相互作用領域全体での高効率励

1 その理由としては 2つのことが挙げられる。起条件と同じになるとは限らない。

原子蒸気ピー入射パルスの強度やパルス幅が、つは共鳴原子による吸収によって、

第 2は原子蒸気中を強いレーザム中を伝播するにつれて変化していくことである。

誘起された原子分極によりレーザー光の特性自体が影響を受一光が伝播するとき、

また時間的にはレーザー~間的 lとはレーザー光の自己集束 1 )や自己発散れが、け、

このような3ドスペクトルの変調 4)が引き起こされることである。パルスの変形3)、

線形効果はレーザー同位体分離の選択性やイオン化効率に大きな影響を与えると考
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レーザー同位体分離ではレーザー光の周波数は標的同位体の吸収線に間調され、

他の非標的問位体はレーザ一周波数より伺位体シフトだけ離れたJli:共鳴状態に置か

れる。特にウラン濃縮そ考える場合には、接的関位体である 235U は天然ウラン中に

O. 7 %しか含まれておらず、非標的関位体である 238Uが 88. 3 %を占めること

から、この近共鳴状態にある非標的問位体との棺互作用が低播効果において支配的

になると予想される。

レーザー同位体分離におけるパルス伝播効果についての報告は、著者の知る限り

Diels による 1件5)だけである。被は 2準位系での伝播を扱っており、標的同位体に

はπパルス、非標的問位体には 2π パルスとなるパルスで励砲し、標的同位体のみ

を電離できるとしている。このコヒーレント相互作用そ利用したアイデアは突に優

れてはいるが、そのようなパルスを整形するのが臨難であり実用的でない。

以上の観点から本主義ではナトリウム蒸気を用いて近共鳴相互作用によるパルス伝

播効果について実験し、そのパルス変化の物理的メカニズムについて考察する。ま

た共鳴相互作用によるパルス変化についても考察する。さらにパルス伝播効果を考

躍してモデルを作成し、レーザー同位体分離における選択性とイオン化効率につい

て検討する。

~ 5 -2 近共鳴状態にある同位体による伝播効果

5-2-1 Na蒸気中でのレーザーパルス伝播実験

近共鳴状態にある爵位体が、そこを伝播するレーザーに及ぼす時間的効果を知る

ために、ナトリウム蒸気奇用いて実験を行なった。ナトリウムは質量数 23の元素

のみで開位体は持たないが、レーザー光を選移の共鳴周波数から離れたところに同

調することにより、ナトリウムを近共鳴状態に置くことができる。ウランを例にと

ると、 238Uを Naで模揺していることになる。

国 5-21と用いたエネルギー単位を訴す。 Naは核スピン 1=3/2をもってお

り、そのため用いた準位 (DI線〉は上下単位ともに 2つの準位に超微細構造分裂し

ている。下準位の F= 1， 2をもっ準位剖の周波数出師は 1772MHzと広いが、

上得位の F= 1， 2聞は、 188MHz と狭く、レーザーのスペクトル I~iil と同等で
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あるため、 Sい 2 (F=2)→P 1-'2を用い、 detuning量Aを図に示すように 3p 2 

P 1-'2からの毘波数のずれと定義した。

実験装震のブロック函を園 5-3に示す。色素レーザーはNd : Y AGレーザー

の2倍高調波で励起され、単一モード発援する。用いた色素レーザーの構成は第 4

F需 2

1伝子「舟MHz

hω 
へ八.f¥J¥.r- ω

F=2 

1772MHz 

F謂 1

図 5-2 実験に用いたNaのエネルギー準位

biplanar 
ph凶odiod白

図 5-3 レーザーパJレス伝揃実験装蹴
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章図 4-22 (b)にすでに示したもので、それにエタロンを挿入し単一モード会

得ている。スペクトル幅は 150MHz、パルス輔は 8ns't"あった。時期的効果

そ観測する目的から、空間的効果そ抑制するためにレーザー光は空間フィルターと

アパーチャー (5m mゆ)を通して空間的に均一なビームとし、ナトリウム蒸気セ

ルに入射した。ナトリウム蒸気セ Jレは有効長 1mで、ヒーター加熱で任意にセル盤

の温度を調節できる。 SIノ2 F = 2から P1 /2の選移に共鳴するレーザー光の周波数

を蛍光強度の最大値によって決定した後、共鳴線からのdetuning量 Aをファプリペ

ローエタロンを用いてモニターしながら変化させた。レーザー光潤波数は、 SIノ2

F = 1準位の影響を少なくするため低周波数側に離調した。また Na蒸気セル通過

前後での色素レーザーパルス波形をパイプラナー光電管iとより測定した。

レーザー光強度が 30mW/cm2器度と小さいとき、測定を行なった範臨では蒸

気密度、 detunig霊に依らずレーザーパルス波形や空間分布に変化は見られなかった。

しかしこの状態で、 detuning量が.6.=-4. 4GHz 、蒸気密度が 101自
- 1 012 

c m-3でパルスの伝播速度に選延が観概された。鴎 5-4 (a)はdetuning麗.6.=

215GHzでの入出力パルス波形である。(b)は.6.=4.4GHzの場合で、

( a)に比べて出力パルスがおよそ 5. 4 n s連れている。(c )は Na蒸気セル

壁の温度を変えて、 Na蒸気密度を 1011il-1012ato阻s/cm3まで変化させたときの

入出力パルス波形を観測し、パルス速度/光速を縦軸に分散を横軸にとったもので

ある。実線は群速度の式

V_= c ------
g n+v出l/dv

dn 21tNp2 

clv nhtf 
( 5 -1 ) 

による計算値である。

遅延時間の最大値は 1m伝播後 7n sであった。このとき Na蒸気中でのレーザー

光の伝播速度は真空中での約 1/3に棺当する。

レーザ一光強度が数 100W/cm2を越えるとレーザーパルスの変形が観加され

た。レーザー光強度 50 0 W / c m2，蒸気密度 4XI012cm-3のときのナトリウ

ム蒸気セル迎過前後のパルス波形を図 5-5に示す。(a )はdetuning盤AがDl綿

の低周波数慨に 1500 G H zの場合で、完全な非共鳴状態のため波形の変形は見

られないが、 (b) (c)はdetuning盟がそれぞれ.6.=5.5GHz、 4. 4 G H 
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出力パルスでは入射パルス波形の小さなリップルが強調されているこZの場合で、

とがわかる。

(a) 11=嗣 215GHz
faトoffresonance 

(b) ti= -4.4GHz 
near resonance 
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(a) 

~=圃 1500GHz
far圃offresonance 

(b) 

~=圃 4.4GHz

(c) 

~=醐 5.5GHz

鴎 5-5 高強度 (~500官Icm2 )での実験結果

(伝播距離 1m，蒸気密度~4Xl012cm-3)
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5-2-2 近共鳴効果に関する考察

近共鳴状態では原子によるレーザー光の吸収は小ざしこれによる波形変化は顕

著でないので、屈折率の分散効果がE重要となる。このような状態では、 Grischkows

kyの断熱追従近似モデル引が適用できるため、これを用いて実験で得たパルス波形

変化を考察した。このモデルは 2準位系で考える場合、一般的な密度行列方程式で

表わされるモデルにおいて分極のレーザー電場と 90度位棺のずれた成分(吸収成

分〉を小さいとして無視するが、持位相成分〈分散成分)は考E設する場合に相当し、

密度行列方程式によるモデル (HeizenbergAto阻〉と rate方程式によるモデル (Ein 

stein Ato臨)の中聞に位粛するモデルと震える。この断熱追従モデルをMaxwe 11方程

式に組み込むと以下の式が得られる。

3? ロヱMk安+ヱ凡Q~~ ~c エαk号
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( 5 -1 ) 

ここで Qは Rabi周波数、 ~=z/c は真空中の光速で規格化した伝播距離、Ll.~ま共

鳴周波数とレーザー光局波数とのずれ (detuning)、Ll.1 ~ま A の初期値( t = 0でA

Z ム1)である。 MおよびNはそれぞれレーザー光強度と周波数に依存する伝播速度

および非線形分散を与える。結合係数 S、吸収係数 αは入射レーザー光の角周波数

ω、選移の双様子モーメント p、横緩和時間 T2、原子蒸気密度 Nを用いて、

S1 2冗NωpJ 
一

k 2 

hil
1k 

αk = 2( cT 2)
同

lSKAムイ1+(が]
( 5 -2) 

と表わされる。

図5-6は国 5-5(c)の入射レーザーパルスに対し上の式を用いて計算した
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位相変化を無視( a)は式 (5-1 )で振掘のみを考躍し、図5-6結果である。

位棺の両方を考慮した結果である。は振幅、( b ) した場合の計算結果であり、

c )は(b)の透過光に対する周波数変調を表わしている。

パルス変化のメカニズムはパルス伝播速度が強度に依位相変化合無視した場合、

(b) 

(
N
E
O
¥〉
〉
)
診
一

ω
c
s
c

(a) 

(
N
E
O
¥〉
〉

)
k
C
B
c
s
c

O 
O 20 10 20 10 

O 
O 

t (ns) t (ns) 

nu 

、l
j

J

q

u

q

L

F

h句

d
1
8

/卜
1
n
/』
ハ

/

}

(
N
工
苫

)
h
o
c
o
コU
O
と
右
m
w
(
せ
一
工
(
)

20 10 

t (ns) 

ムロ場た

ル

し

デ

胤
モ

考

従

を

追

み

品
訓
…
の
ム
ロ

断

度

場

る

迎

た

鵡

す

捕

し

変

対

伝

胤

数

に

ス

考

波

果

ル

も

帰

結

パ

果

の

験

る

効

で

突

す

調

内

の

存

変

ス

)
巣
依
相
ル

b
結
に
位
パ

(
算
度
己
射

Aa
計
強
白
出

一
る
〉
)
)

5
よ

a
b
c

図
に
(
(
(

“ 115-

国 5-6



存する効果のみとなる。さらに位相を考慮すると自己位相変調効果が付加される。

( a )では吸収による強度の減少とパルスの立ちよがりが包になる変化が晃られる

だけであるが、 ( b )では 2つのピークの間の谷が深くなり、立ち上がり、立ち下

がり部分のリップルが成長するなど、実験的に得られた波形によく似た結果が得ら

れている。このような波形変形に伴い(c )に示したように、パルスの立ちよがり

部分では魚側に、立ち下がり部分では正側に、それぞれ 200MHz程度毘波数が

変動している。

以上の解析より考慮した 2つのパルス波形変形のメカニズムのうち、自己位相変

調効果がより強く作用していることが分かった。

ここで属折率の強度依存性と自己位相変調効果が原因となって起こるパルス波形

変化のメカニズムを国 5-7にまとめておく。

国 5-7(a)は閥抗率分散曲線である。周波数軸中央が遷移の共鳴賭波数、右

側が高周波数とする。 Naなどの原子の屈折率の強度依存性は、電場による電子雲

の査、すなわち需子分極が電場の強さに比例して応答できないことの現われである。

パルス強度が高くなると屈折率分散曲線は細棋で示すように線形屈折率 n自(-1 ) 

に近づいていく。初期に detuning 1lで入射されたレーザー光に対する閥折率 aは、

パルスのピークに近づき強度が増加するに従い、点 a'に移動する。点 aとa' と

では、その傾き dn/dνは点 aの方が大きい。群速度は

v _=.QωC  冊目白血-明=一一“一一一ーー-叩m・
g dk . ~dn 

nココ

一一一一.. dv 

l d生7tNp2

M-./l+(Qjゐ)2

( 5 -3) 

で与えられるため、強度の高いところほど群速度は大きくなる。その結果として図

5-7 (b)下段に示すようにパルスの立ち上がりが魚、になっていく。

一方、パルス強度が高くなるにつれて屈折寧は錦形屈折平に近づいていくから位

相速度は大きくなっていく。したがってパルスの立ち上がり部分で馬波数が増加し、

立ち下がり部分で周波数が減少する。すなわちパルスの立ち上がり部分では波が詰

まり、立ち下がり部分では波は{IIIびることになる。パルス内の各11寺1m部分で周波数

が興なるようになるため、屈折率も辿続的に変化していく。それに従い1洋速度が変
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( c ) 図 5-γ立ち下がり部分では速くなり、

~ 

iこ示すようにパルスは圧縮されていく。

(a) 

立ち上がり部分では遅くなり、化し、
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~ 5 -3 共鳴状態にある向位体による伝播効果

5 -3 -1 Rab i振動によるパルス波形変化

第 2 主主~ 2 -3で述べたように、 コヒーレント励起の lつの特徴は分布数密度が

Rabi周波数マ時間的に撮動することである。共鳴状態にある伺位体がレーザーパル

スに与える伝播効果には、このRaむi振動 (Rabioscillation. Rabi flopping)によ

るパルス波形変化とそれが伝播とともに成長した結果として起こるパルスの分裂、

ならびに吸収によるエネルギーの減少が考えられる。 Rabi振動によるパルス波形変

化とパルスの分裂はイオン化が効率よく起こらない状態では、最も顕著な伝播効果

になると予想される。共鳴状態にある同位体が対称なスペクトルをもち、レーザー

光周波数がその中心に間調された場合、スペクトル全体について平均したマクロな

分極の分散成分(レーザー電場と閑位棺の成分)は Oとなるため、舟波数変化や分

散に関連したパルス波形の変形は小さいと考えられる。

平面波で一様な空間強度分布をもったレーザーパルスが共鳴媒質中を伝捕してい

く擦のパルス波形の変化を図 5-8により考える。図 5-8(a)に示すように、

レーザー光の入射端である媒質の最初の微小体積 dVにある原子が、 ( b )に示し

た矩形パルスで励起されると、 ( c )に示すように分布反転が変化する。(c )で

分布反転がー 1はすべての原子が下準位にある状態で、 1はすべての原子が上準位

にある状態を表わす。原子は励起される前の初期状態ではすべて下準位に存在し、

分布反転は-1であるが、レーザー光により励起されると-1とlの間を振動(Ra 

u振動〉ずる。この分布反転は(d )に示す分極の振動を伴う。分極の振動とはこ

の場合、 レーザー光の電場と 90。位相のずれた成分の振動であり、レーザー光か

らのエネルギー吸収とレーザー光へのエネルギー放出の繰り返しである。したがっ

てこの誘導吸収と誘導放出の変化が苗接レーザー光の電場の振輔の変調となって、

dVの領域を通過していくパルス波形(e )に現われる。次の微小体積 dV中の涼

子は、変調されたパルス(e )に励起されることになり、 さらに変調の度合が増し

ていく。このような変調が繰り返しパルスに与えられる結果、もとのパルス(b) 

は l迎のパルス列に分裂 (break-up)する。分裂した 1つのパルスは面積 2π をも

ち、ソリトンれと l呼ばれる安定した孤立波として伝播する。

イホン化や励起準位の寿命等による分極の緩和が全く起こらなければ、上記のパ
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自記誘導透過現象7) (Self-Induced TransparenCY: ルス変化は非常に顕著であり、

しかしながらレーザー同位体分離のように多波長のレとして知られている。SIT) 

しかもイオン化による原子系からの損失がある

ような状祝でのレーザーパルス伝播効果は現在まで研究されていない。

ーザー光による多段階励起過程で、
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5-3-2 パルス伝播シミ品レーションコード

~ 5 -2では近共鳴状態にある開位体によるパルス伝播効果を実駿と Grischkows

kyの断熱追能モデルを用いた計算との比較によりそのメカニズムを考察した。しか

しこのモデルでは共鳴状態にある同位体の応答を考慮できない。レーザ}向位体分

離では標的問位体はレーザー光と共鳴し、非標的関位体は開位体シフトだけ離れた

近共鳴状態にある。この両者を開時に扱うためには、レーザー光に対する原子系の

応答(準位密度や分極の時間変化)をBloch方程式で計算し、誘導された原子分極に

よる入射レーザー光自体の変化を MaxweI1方程式で計算する必要がある。そこでこの

Bloch寸laxweIIモデルを用いて伝播シミュレーシ晋ンコードを開発した。ここでは自

日位相変調効果を取り入れるために第 2掌で扱った基本式のRabi罵波数 Qを Q=R

十 iCとして捜索形式とした。

対象とする原子系は図 5-8!ζ示すように最上準佼〈準位 3)からのイオン化お

よび基底準位を除く準位からの緩和を考慮したカスケード 3準位系であり、各爵位

体のスペクトルを任意に設定できるようにした。自動電離準位に励起する場合、そ

の励起は不可逆的でほぼ 100%の確率でイオンイじするため、準位 8から自動霞離

rv¥f¥ん+

rv¥f¥ん+

rv¥f¥ん+ :121 

v 

level3 

level2 

level1 

樟加ーz
propagation a.xis 

図 5-8 3段踏官官離スキーム
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準位に励起するレーザー Cによるイオン化率 7は一定とし、レーザ-A，Bのパル

ス伝播令考える。ただしレーザーは理想的な平面波で、ビーム半笹方向の強度分布

は一様とし、 1次元(2方向)にのみ伝播する。また原子蒸気は均質として扱い、

伝播方向の密度分布は一様とした。

シミュレーシ冒ンコードの信頼性は、 2準位系および 3準位系でのイオン化のな

い共鳴動起におけるパルスのソリトン化の研究論文自)， 9) と比較することにより確か

めた。

以下簡単に計算コードの概略を述べる。

開発したレーザーパルス伝播シミュレーションコードでは、原子系に入射される

レーザー光Aおよびレーザ一光Bのパルスの伝播挙動は、レーザー光と原子の相互

作照会表わす密度行列要素に関する Bloch方程式およびレ}ザー光の伝播を表わすM

axwell方程式により記述している。

光の振動周期は 10 -1 5秒程震であるから、ピコ秒程度までのパルスでは、その中

に多数の光の振動を含んでいる。そのためゆっくり変化する包絡線そもった急速に

振動する進行波として表わすことができる。そこで次式で示すようにレーザーは異

なる速度で関じ Z方向に倍播する 2つ準単色平田波の和として取り扱った。

主(z，t) =主a(z，t)+ Eb(z，t) 

Ea(z， t) = EaE a(Z， t)exp [-i(ωat-kaz)]+C.C 

Eb(z， t)口 EbEb(Z， t)exp [ーi(ωbt-kbZ)J + C. c 

( 5 -4) 

ここで εa，εーは偏光ベクトル、 Ea，E誌は複素撮幅である。空間および時間の尺

度から見て、 Ea， E bの変化はゆっくりしているから

1 IみE.(z，t) I 
石7円~I くく IE.(z ， t)1 

IdE.(z，t)1 τiニ…iくく IE.(z，t)1 

( 5 -5) 

1 1 (jEh(z‘t)1 
言;門~I くく /Eb(z ， t)/ 

唱 IdEh(z， t) I klJ -~ a;' -， Iくく l人(z，t)1 

が成立する。このためMaxwe1I方程式

[£一会長JE(山 ( 5 -8) 
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は、レーザービーム半径方向の変化を無視し、電界をRabi周波数に変換して表わす

と

[会+a(~)JRa =すSaV [十 a(もJca=-をSa
U 12 

[十否定η]Rb口すSbV 23 [十 a(~t)Jcb = -をSb
U

となる。ここで Sa， S b は結合係数であり、

S-4対qpfωa -
hc 

S， = 41tNPb2ωb -
b hc 

と表わされる。また Ra，Ca， Rb， C b はそれぞれ

。azt(P12E礼(丸 t)口九(z，t) +丸(z，t) 

Qbzt(九丸

(5 -7) 

(5 -8) 

( 5 -9) 

で表わされるレ一ザ一A、 BのRabi周波数の実部と鹿部であり、 Pa， P b は

P a ::::; E a . P 12 ， P b = E b • P幻

である。ここで Pa， P bは誘起双様子モーメントである。

また分極の築部および虚部の周波数積分舗は

V1Z(丸 t)= f v 12(Z， t， 8) [g target (8)十 go出師 (8)]d8

U1Z(川口fU12(Z， t， 8)[g，arget (8) + go出cr>(8)]d8 

U23(Z， t)ロ fU n(川 8)[g，.rgc，(8)+g山 (8)]d8

Vn(z，t)ロ fv幻(川 8)[g I.rg 01 (8) + g山(8)]d8 
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でそれぞれ与えられる。

実際の計算では

c=z.τ 口 t-z /c (5-12) 

会用いて光速で動く座標系に変換した。

原子系は留 5-91と訴した 3準位原子系であり、量子力学的に取り扱う。顕子系

のレーザーに対する応答は第 2主主の励起ダイナミクスシミ品レーシ冒ンコードと同

じ形式で求めた。ただし密度行列のままではなく実変数に変換し以下に示すBloch方

程式とした。

a 1 ::: n.. = ~ R.v._-7C.U 十一-natUll-2.~a'12 2~aY12τ21"22 

in  口 -iRv +上C.U._+よR.v 一一C.U__-~n 十一-nl 
ot"22- 2na'12' 2~aY12' 24~b'23 2~bY23τ21 "22τ32 "33 

o_ 1..， .lrt__ ( ¥  
ot n33 =-玄R山 3+すC山 3-lγ+τ;)n33

a 
ot "ion 1" t •• ion j'・33

1..， __ 1 rt __ 1 (1 . 1 ¥ まV12叫ん はa(n22-川一言Rbu13-iCbV 13一計百十'T;J.C)v12 

( 5 -1 3 ) 

まv23 = sbU23 + Rb( n33 -n22)寸Rau13 

十 ~c_v__-Y 'V+ -J-+ -J-+ J-IV__ τt・し.v._ーコ幽iγ 十 τ ー十 τァ一一十 τ一IV・h

h 昼 ~\'21ν32 'CJ'M 

まVI3=(sa吋 b)U13十すRaU23-tRh-tch+す払C凡bV

一-(γ刊+七+そ)v13 

b122-九VI2-ca(n22-n11)+tRh一t払C丸bU山u町l

一→を( 苛去七t七;+ 去)U12 
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まU23' = -.'1 b V 23 -C b( n 33 -n 22)一すRav13 +をCaU13
1 (... 1 . 1 . 1¥一
2¥γtτ21τ32τc)日 23

まわれu町13京一… (φ.'1a 十刊Aれ 3 一t R凡aV2幻3+ tが払R汽bV12 

+~C.U._-Yγ+ .J-+-J-'l 一:-L.U ._--::-1 Y 一一一ー 一一一 1
2 '--b"'12 2¥ Iτ32τc} 

レーザー光周波数のBohr賭波数からのdetuning量 l:!.a，ムb はそれぞれ以下の式

で与えられる。

r aやa(Z，t)l ~ aれ(Z，t) 
九(z，t，0) =ω12…iωa + dt一|+82~-ーす「ー+0

r ð~ b(z， t>l ~ a~ b(Z， t) 
九(z，t， 0) =ω23 -lωb+寸 -t J+ 0吋 bi 寸「十8

(5-14) 

ここでゆ a，rt b は位相の変調成分、 l:!.a i， l:!. b i は初期detuning量 (t=O，z=O)

である。

.'1.=ω ー ωaai -12 
.'1.. =ω-ω l:i -23 -b  (5-15) 

選移 1→2、 2→3はそれぞれレーザ一光A、 Bの光子のみにより駆動され、 l 

つのレーザーの 2光子股収は起こらないとした。また上式においてイオン化がない

場合、日ioeとEberlyによるコヒーレントベクトル保存則1自}

2. 2. 2.~{ 2. 2 . 2 ¥ {  
U 十 V 十 U 十 V 十 u .o~+v ，"~+2( n 十 n

M
~+ n..-') = C 12 . . 12 . -23 . • 23 . ~ 13 • • 13 • ~ ¥ "11 ゃ 22 • .. 33 } - '-' 

( 5 -1 6) 

が成立することを確認した。式 (5-16)でCは初期状態で決定される定数であ

る。

以上の方程式中で用いられた変数は以下の通りである。

z 伝指距離

t 時間
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δ : 角周波数

r 電離速度

れ 11 準位 lの占有確本

n 22 準位 2の占有確率

n 33 準位 3の占有確率 O~nkk~l (k=1， 2，3) 

n 10 n イオンとなる確率 o ;三 n1 on ~ 1 

U12，U23，U13 誘起双掛子モーメントの実部 -l~Umn~l 

V12，V23，V13 誘起双極子モーメントの虚部 - 1 ;芸 Vmn ~ 1 

1/τ21 

1/τ32 

1/τc  

Xtarget 

Xothers 

g(δ〉

(m，n=1， 2，3; m<n) 

準位 2から 1への寿命による緩和速度

準位 3から 2への寿命による緩和速度

弾性衝突による緩和速度

標的問位体の自然存在比

非標的関位体の自然存在比

原子の局波数分布を表わすスペクトル形状関数

g(δ)= gtarget(δ)十 gothers(δ)

g(δ)d δ=  gtarget(δ)d δ十 gothers(δ)dδ 

Xtarget十 Xothers

gtarget(δ) : 襟的関位体のスペクトル形状関数

gothers(δ) : 非標的関位体のスベクトル形状関数

ω12 遷移 1-2の共鳴角周波数

ω32 選移 2-3の共鳴免周波数

ωa レーザーAの z=O、t :コ Oでの角局波数

ωb レーザー Bの z=O、t = 0での角周波数

P 12 遷移 1-2の双鶴子行列要葉

P 23 選移 2-3の双様子行列袈諜

N 原子蒸気密度

Ntargel 

Nothers 

標的関位体原子蒸気密度 (=NXXtarged 

非標的問位体原子蒸気密度 (=NXXolhers)
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5-3…3 共鳴効果に関する考察

まず上準伎からイオン化が起こる 2準位原子系を伝播するパルスについて考える。

イオン化による緩和により、第 2章図 2-31こ示じたように r~三 Q では Rabi振動が

ほとんど生じず、パルス波形変化は分極の完全な減衰が起こる前のパルス前縁部に

現われるにすぎない。さらにこの変化も吸収によるパルスエネルギーの減少のため

イオン拡効率に大きな影響は及ぼさない。

次lζ 図 5-91と示した 3準位原子系に問時に入射されたレーザー光 A， Bのパル

スの伝播について考える。準位 1-2，準位 2-3関の遷移とも選移双極子モーメ

ントが 5X10-19 esu・G腿とする。むや Gdの同位体分離では、選移の双極子モー

メントとしてはこの程度の数値をもっ準位が用いられる可能性が高い。また UやG

dの第 1イオン化ポテンシャルは 6. 2 e V程度で、 3段階電離によりイオンを生

成するため、 1つの選移の周波数は 5Xl014Hz程度になる。そこで遷移の角周

波数 ω12= ω32= 2πX 5 X 1 0 14 rad/sとした。以下で示す計算結果は結合係数

と伝播距離の積が等しくなるところで関じになる。すなわち Np 2 ω Zの値が閉じで

あれば、パルス波形変化の様子は等しくなる。原子蒸気密度NをUの間位体分離で

の原子蒸気密度の上限値 1013個 / c m 3とした場合、標的問位体である 235Uの密

度は 1011個/ c m3となる。ここでは共鳴原子による缶播効畏を考察するため、 N

= 1 011伺/ c m
3として、伝播距離 Z に対するパルス波形変化を考える。

まず原子蒸気への入射パルスの条件を決定するために、励起ダイナミクスのみを

考慮した場合のイオン侃効率とパルスエネルギー密度の関係を囲 5-1 0 に示す。

函 5- 1 0は第 2章で得た最も効率よく励起できる Rabi周波数とイオン化率の組み

合せ(2a :コ(2b = rを用い、矩形ノo/IJレスで出j起した場合に、 Rabi周波数とパルス輔の

組合せそ変えたときに得られるイオン化効率令示している。図より蒸気の入射端で

90%以上のイオン化効率を速成するならば、影をつけた領域にある Rabi周波数

とパルス輔の組合せを用いる必要がある。f?IJえば 40n sの矩形パルスで励起する

場合、 Rabi周波数は 0.6GHz穏度でなければ蒸気の入射端で 90%のイオン化

効率が得られない。また図中には横軸に示したバルス縮と縦軸に示したRabi周波数

の組合せをもっパルスの等エネルギー密度の曲棋会示した。その等エネルギー密度

曲線は図の右に示した蒸気密度NX伝播距離 zに存在する原子を 100%イオン化

できるエネ Jレギー密度を表わしている。蒸気密度を 1011掘/ c m3としたときの伝
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Raむi潤波数とパルス舗の組合せに対する原子蒸気のレーザー
入射端でのイオン化効率(%)と等エネルギー密度曲線
(P12=P23=5X 1 0-1gesu・0皿， νa-νb= 5 X 1 0 1，4 H Z ) 

播距離、 すなわち次式で N=1011cm-3として計算される伝播距離 zをその右に

示した。

Iτ. 
(5-15) 

pUI開

z= Nhv 

したがって幡 40 n sのパルスで 90%のイオン化効率を蒸気の入射端で得る場合、

そのパルスには 10 0 m程度にわたって原子を励起しながら伝播できるだけエネル

ギー密度を与えることになる。

臨 5- 1 1 Iと 0=0. 4、 OGHzのパルスの伝嬬中の波形変化の様子を示

す。 入射パルス波形は、 立ちよがり、 立ち下がりとも半値半幅 5n sのガウス型、

中心部はフラットで、 半{直全師 40 n sのパルスである。 これは現在レーザー関位

体分離システムにおいて考えられている銅蒸気レーザー励起色素レ}ザーの波形そ

模揮している。 またレーザー光 A，Bのパルスは向 11寺入射である。
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準位 1から準位 2への遷移そ駆動するレーザー Aのパルスは、 ( a )， (b) と

もに吸収によって立ち上がりが急峻になり、パルスの前縁部分で微小な変調が起こ

り、伝播距離とともにその変調が成長し、パルスが分裂している。レーザー Bは、

レーザー Aのパルスで準位 2に励起された原子をさらに準位 8に励起する。すなわ

ち準位 lから準位 2に原子が励起されるのに要する時間の間は、レ}ザー Bのエネ

ルギーを吸収する原子が準位 2に十分ない。このためレーザ-Bのパルスの前縁部

分は、大きな伝嬬距離でも変化せず、少し遅れた時間部分のエネルギーが吸収され、

パルスの強度が減少していく。したがって例えば 50m伝播した後のレーザー A，

Bのパルスを比較すると密 5-12(a)のように、 2つのパルスが重ならないパ

ルス部分、すなわち多段階励起で原子をイ;;fン化できない時間部分や、片方のパル

スの強度が他方に比べて高くなる部分が現われてくる。関 5-12 (a)ではレー

ザ… Aのパルスの立ちよがり部分ではレーザー Bのパルスの強度より高くなるため、

準位 lから準位 2に励起された原子は、レーザ一光自により準位 3へ励起されるよ

り、レーザー光Aで準位 lに誘導放出される原子の方が多くなる。すなわち実質的

にこの 3準位原子系の中で準位 1と準位 2の閉じた 2準位系が構成さJれてしまった

ことになる。このような関じた 2準位系的ふるまいそ示し始めたレーザー光Aのパ

ルス部分は、 2万パルスに分裂し始める。このパルスの分裂は 5-3…1で述べた

原理により起こり、倍播するにつれてやがて完全に分裂するとともに、ハイパボリ

ック 2π パルス (sech2 7l )となって伝播していく。このようなソリトン化が起こ

ると分裂したパルスは非常に遅い速度で伝指し、およそ

1 
τ ==つごαzτdelay'). 

(5-16) 

で表わされる時関連れを示す。ここで τpは分裂した lつ lつのパルスの師、 αは吸

収係数である。やがてレーザ-AとBのパルスは図 5-12(b)に示すように完

全にずれてしまい、原子を多段階励起でイオン化することができなくなり、イオン

化効率は Oとなる。
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OGHzの各8， 0.. 6， O. 4， ロ O.(i"h=02=r) 国 5-1 3に Q

伝播距離 Zにわたり図中の点綿は、場合のイオン化効率と伝播距離の関係を示す。

(5-15)式で与えられるエネルギ…収1 00%のイオン化が起こると仮定し、

Rabi周波数にほとんど関係なく点観で示した伝播長で支より求めた伝描長である。

したがって図 5-1 2で示した吸収によるパルイオン化効率が 50%程度となる。

スエネルギーの減少とそれに引き続く著しい混延などの共鳴効果によるパルス波形

で求めたエネルイオン化効率が 50%程度になる伝播長が式 (5-15)

ギーで決定される伝播長で評価できることがわかる。

変化で、
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圏 5-13

~ 5 -4 3段階電離法における伝播効果の影響

原子系と入射パJレス条件5-4-1 

ここでは 5-4-2で行なうパルス伝播効果によるイオン化効率と選択性への影
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響を考察するための計算条件を述べる。



図 5-1 41ζ示す 8段階電離スキームでイオンを生成する。準位 1-2，2-3

問の遷移の双極子モ…メント P 12， P23は 5X 1 0 -19 es u • c睡で鴎じとする。第 3章

で示したように Gdやむの融起準位の寿命は数 10 0 n sと長いものが多く、また

1013cm-3の蒸気密度でかつ原子蒸気ピームを用いるため、寿命や衝突による緩

和は励起ダイナミクスに大きな影響を与えないのでここでは無視して考える。

原子系は標的問位体と非標的問位体の準位 1-2と2-3関の選移がそれぞれ 5

GHzの関位体シフト会もつ。標的向位体のドップラー幅は、組微細構造によるス

ペクトルの広がりを考癒して 1G H z 、非標的問位体のドップラー幅は 500MH

Z とする。また標的問位体と非標的同位体の存在比をそれぞれ 1%と88%とした

囲 5-1 5に示したスペクトルを舟いた。レーザー光耀波数は、図中に示すように

標的問位体のスペクトルの中心に向調する。

図 5-1 61こ間j起ダイナミクスのみを考癒して得た入射ノfルス条件、すなわち原

子蒸気のレーザー光入射端でのRabi周波数 Qとパルス幅 τpu I s eの組み合せに対する

標的同位体のイオン化効率と生成される濃縮物質中の標的同位体の濃度の関係を示
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第 2章で行なった励起ダイナミクスの研究結果である最も効率図 5-1 6は、す。

臨 5-1 51こ示したスペクトルをもっ 3準位原的な励起条件 Oaロ Ob= rを用い、

簡単のため励起パルスは矩形ノT子系を励起した場合についての結果を示している。

(5-17) 

ここで生成される濃縮物質の濃度は

ーー+

C- 4-• t叫て-
N~訂刊 +N"

ルスを用いた。

で記号+はイオンを表わす。式 (5-17)で定義している。

す回収前の段階、回収の臨起こる電荷移行鶴突による選択性の低下を考えると、

なわち 3段‘階電離された直後の状態で濃縮物質中の標的関位体の濃度がある一定値

自収レーザー光との棺互作用領域での原子蒸気密度を N、以上である必要がある。

閤収電極間で電荷移行衝突を起

回収前の割合の間i院されるイオンのうち標的向位体イオンの割合は、

-132-

電祷移行街突断関積を σcとすると、電極の揺を L、

こした結果、



exp (-Nσc L )倍に低下する。 N= 1 0 13atoms/ C m3， L = 1 0 c m、 σc

=2XI0-14cm2と仮定すると約 O. 1 3 5倍となり、 4%の濃縮物質を得るた

めには、電離富後(回収前)の段階で 30%以上の濃度であることが必要となる。

また蒸気利用効率を上げ経済性を発捕するために、原子蒸気中の標的関位体当をほ

ぼ 100%イオン化しなければならないため、イオン化効率の点からも入射パルス

条件に対しておl限が付く。したがって入射パルスの条件としてのパルス舗と Rabi周

波数の組み合せは、留 5-1 6!こ示したイオン化効率---1 0 0 %，濃度主 30%の

曲線に阻まれた範盟の値に限られる。パルス幅を 40 n sとすると、およそRabiJ笥

波数は O. 9GHz~ 1. lGHzとなる。ただし選択性は励起パルスの立ち上が

りに依存するため、矩形パルスで計算された図 5-1 6での濃度に関する制躍は絶

対的なものではない。矩形パルスに比べて立ち上がりの緩やかなパルスでは、フー

リエ変換されたスペクトル騒が狭いので濃度はもっと高いはずであるが目安として

この図を用いた。

ここでは関位体分離用のレーザーシステムとして、現在最も有望である銅蒸気レ

ーザー励認色素レーザーを模捜したパルスで励超した場合について考える。そのパ

ルスは、立ち上がり、立ち下がりとも半鐘半幅 5n sのガウス型、中央部はフラッ

トで、全体では台形波に近い半値全幅 40 n sのパルスである。

次に示すパルス波形変化において、伝播コードの碁本式中の式 (5-8)で与え

られる結合係数と伝播距離の積、すなわち Np 2 ω Zの値が同じであれば、伝播距離

に対するパルス波形変化のふるまい l玄関じになる。しかしここでは理解しやすいよ

うに、蒸気密度NをUの関故体分離での上限髄である 1013 C m-3として、倍播距

離 Z とパルス波形を対応させて示す。なおこの原子蒸気器度 1013cm-3のうち、

標的関位体原子の密度 Ntargetは 1011cm-3である。
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5-4-2 イオン化効率と選択性に及ぼす影響

伝播距離とともにパルスのエネルギーが原子に吸収され減少していくため、イオ

ン化効率は低下していく。逆にパルスエネルギーが減少することで、飽和広がりに

よる非標的同位体の励越が少なくなるため、濃度は伝播距離にしたがって向上して

いく。このようにイオン化効率と濃度は低描距離に対して棺皮的であることが予想

される。 したがってパルスの Rabi周波数をあまり大きくしても経済性は向上しない。

ここでは光子利用事を考慮して、関 5-1 5に涼した条件の中から入射パルスのピ

ーク Rabi周波数 Qを 1G H zとして、原子蒸気中を伝播するパルスの波形変化を計

算した。

Q (=Qa=(h=r) =lGHzのパルス波形で励起した場合の各伝播距離での

パルス波形を函 5- 1 7 (と示す。図 5-1 7では z=100mまでのピーク強度で

各々のレーザー光強度を規格化して示しているため、関ではレーザ-Aとレーザー

Bの入射ピーク強度は異なるように見えるが、 ともに 21kW/cm2と等しい。

レーザーAのパルスは前縁部から吸収されるため、立ち上がりが語、峻になってい

く。レーザー Bのパルスは、レーザーAにより基底準位から励起準位へ励起された

原子をさらに上準位へ励起する。そのためレーザー Aのパルスが吸収され減少して

いる部分より準位 2に十分な原子が励起されてくるまでの時間だけ遅れた部分のエ

ネルギーが原子に吸収されていく。 したがってレーザー Bのパルスの前縁部、分は最

後まで形を変えずに残ることになる。また準位 2-3間の遷移も間位体シフトが 5

GHzであり、 l段目の同位体シフトと合わせると、 2段目では標的問位体と非標

的問位体とは 10 G H zの周波数差があることになる。したがってレーザー Bのエ

ネルギーの非標的問位体による吸収はレーザー Aより少なく、レーザー Bのパルス

の波形変形は吸収によるものであって非線形癌折率効果の影響は少ないと考えられ

る。入射端では襟的関位体はほとんど 100%イオン化されるのに対し、非標的問

位体は 99%のうちの O. 6 %程度しか励起されイオンとならない。すなわち蒸気

中の原子のほとんどが準位 lに存在する。そのためパルスが受ける伝播効果もレー

ザー Bよりレーザー Aのパルスの方がはるかに大きい。

さらに詳しく考察するため、国 5-1 8に(a)標的同位体のみ、 ( b )非標的

問位体のみ、 ( c )標的問イ立体と ~F標的関位体の両方が存在する場合のそれぞれに

ついて、開じ伝揃距離 (z=50m)でのパルス波j与を示す。この関より両方の問

一135-
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Laser A 

鴎 5-1 7 

Oa=Obご"(=1.0GHz 

z (m) 

t (ns) 
80 

伝摘していくパルス波形 (Qa=!'hロ γロ 1G H z ) 
レーザー A，レーザー Bのパルスとも各々 z=100mまで
のピーク強度で規格化している。入射パルスはレーザ-A，
B とも間強度 (~21kW/c田宮)。
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レーザーAのパルスの前縁は標的問位体による吸収で波揺が変形位体がある場合、

準位 1には非標的関位体原子しかないパルス標的同位体原子をすべて励起し、し、

とが同様の変化を示すことから非標的関位体によと(c ) 、‘，，L
u
 

r
，‘、の後半部分では、

完全にレーザ-Bのパる非線形屈折率効果によって変形を受けていると思われる。

準位 1と準位 2から成る閉じルスから遅れてしまったレーザー Aのパルス部分は、

5-3-3で考察したようにパルスは分裂し始た2準位系を励起することになり、

強度が高ければ短いパル分裂してsech2 Tlパルスに成長しようとする場合、める。

強度が低ければパルスの幅は長くなる必要がある。ス幅で 2π パルスが形成でき、

したがって図 5-17の 2=100mでのレーザー Aのパルスの後半に見られるよ

いくつもの 2π パルスが集中するところができ鋭いピークが形成される。ろに、

標的問位体のイオ次に各伝播距離でのイオン化効率と濃度を図 5-1 8に示す。

ン化効率が 80%以下になる距離をイオン化効率で制限される伝播距離 2100と定義

非標的問位体も含め

これは非標的問位体がパルスのエネルギーを吸収

標的関位体しかない場合は 2ioo~180m であるが、

た場合では 2100~80m となる。

すると、
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したことと、上で述べた効果によってレーザ -AとBのパルスの 1部が間特に原子

を励起できなくなったことが原田である。また図 5-1 7より 90m以上伝播させ

ると究全にパルスがずれてしまい、イオン化効E容は急激に低下すると考えられる。

したがってこ ζ で計算を行なった条件、 l すなわち ua=(h=r=1GHz.τDU I s e 

=40nsでは有効倍播距離は 90m程度とするのが妥当である。なお z=90m

までの光子利用率はレーザー A. レ}ザー B合わせておよそ 45%であった。

~ 5 -5 むすび

原子蒸気中そ低播するレーザーパルスが、近共鳴間位体から受ける時間的変化に

ついて、 Naを用いて実験唱を行なった。その波形変化のメカニズムとして強度に依

存するパルスの伝播速度と自己位相変調と分散の結び付いた効果の 2つが考えられ、

後者の影響が支配的であることを実験結果と数値計算により示した。

共鳴および近共鳴同位体の両方からの効果を取り扱うことができるパルス伝播シ

ミュレーシ g ンコードを開発した。共鳴状態にある開位体がレーザーパルスに与え

る時間的変化のメカニズムを考え、開発した伝描シミュレーシ沼ンコード lとより、

イオン化がある 3準位原子系でも、 Rabi振動によるパルスの変調が増幅されてパル

スの分裂が起こることを初めて示した。~，た共鳴効果によるパルス分裂が起こる舷

播距離合、4 錦蒸気レーザー励起塩素レ}ザーを模擬したパルスに対して示した。

またパルスがウラン型のスペクトル(標的問位体:非標的同位体 =1%:99%， 

問位体シフト =5GHz)をもっ原子の蒸気中を伝播する際、近共鳴状態にある原

子iとより l段目を励起するパルスに大きな混延が起こることを示した。この効果に

より Rabi周波数が lGHzのパルスに対し、イオン化効率が 90%以下になる距離

が 90m程度になること会示し、分1離チャンパーの光軸方向の長さの設計指標とな

る値そ提示した。
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第 6章結 論

レーザー間位体分離において高効率、高選択励超を達成できるレーザー光熊射条

件を明らかにすることを目的として、光皮応過程における励起ダイナミクスとレー

ザーパルス伝播効果について研究を行なった。

レーザー同位体分離システムの設計に必要な同位体シフトや選移双極子モーメン

ト等の分光学的データを把握するとともに、超微細構造や空間縮退などの原子の分

光学的特徴を取り入れた 4波長 3段階電離での光反応過程をモデル化をし、このモ

デルに基づいて励起ダイナミクスシミ且レーシ a ンコードを開発して、高効率励起

が期待できるレーザー光照射条件の目安を得た。さらにそデル計算と実験的手法を

用いて、 3種類の異なる高励起法についてその開題点と有効性を検討した。パルス

伝播効果に関しては、共鳴および近共鳴の両方の状態で伝播するレーザーパルスの

波形変化を計算しうるシミ品レーシ冨ンコードを開発し、荷状態にある原子による

パルス波形の変形メカニズムを考察した。またレーザー同位体分離におけるイオン

化効率，選択性lこ及lます伝播効果の影響を考察し、システム設計の指標となる有効

伝播長を提示した。

本研究により得られた成果会総括すると以下の様になる。

第 2主主

( 1 )高効事励揺を連成するために、光反応過程でのレ}ザーと原子の相互作用の

基本モデルを構築した。さらにエネルギー準位の空間縮退や趨微細構造の効

果を考察し、これらを取り入れた 4波長 3段階電離スキームのそデJレ化を行

ない、励起ダイナミクスシミュレーシ百ンコードを開発した。

( 2 )空間縮退の考察からは、多段階励起において J値が減少していくように準位

をillぷと、イオン化へEる選移を起こすことができないサプレベルが増大し

ていくため、 J 植が増えていくように選ぶべきであることがわかった。この

結果は励起の詳細に依存せず、選んだ準位の J値のみで決定されてしまうた

め、高効率励起を述成するためには必ず考慮する必要がある。

( 3 )趨微細構造についての考諜からは、核スピン Iと需子の軌道知連動車 Jとの

カップリングによって選択TIlJが変わり、空1111縮退を考えたときには励起でき
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なかったサプレベルの 1部が励起できるようになることがわかった。また選

移強度の強い選移のみを考慮することで、 Uや Gdでは精度よく趨微細構造

の励起を計算できる可能性を示した。

( 4 )開発したシミュレーションコードを用いて、 ドップラー広がりの影響につい

て考察を行なった。その結果ドップラー広がりをもっ吸収線全体を励起する

には、 Rabi周波数をドップラー幅程度にする必要があり、またパルスのエネ

ルギー令一定とした場合、レーザーのバンド幅とドップラー舗のマッチング

がとれたとき最も効率よくイオンが生成されることがわかった。さらに多段

階励躍では、各段を励起するレーザーの Rabi周波数が間程度の大きさで、か

っイオン化率と問じ場合が最も効率のよい励起ができることを示した。

第 S章

第 3主主では却j起ダイナミクスとパルス伝播効果の研究に際し、原子スペ!クト Jレの

特徴やRabi周波数のおおよその大きさそ把握することを目的として、 レーザー陪位

体分離における光反応過程での基本的1パラメーターである間位!体シフト、組微細構

造定数、励起準位の寿命、選移双極子モーメントについて Gdを用いて測定を符な

った。

( 1 )同位体シフトについては Gdの場合、単位質量あたり O. 5 G Hzと小さい

ことがわかった。組微細構造については標的関位体である 157G dの超微細構

溜スペクトル内に 156G dのスペクトルが存在したり、 167G dと155G dの超

微細構造スペクトルが重なっている選移が多いことがわかった。 したがって

単色性に擾れた強いレーザー光を用いで飽和広がりを利用する励起法は、組

徹細構造で広がった 157G dのスペクトル全体を励起できるが、悶位体シフト

が狭すぎるため選択性のa点で閥閣となり、他の励起法を考える必要がある。

そこで Gdのように舟位体シフトが狭い、あるいは標的同位体のスペクトル

が他の同位体のスベクトルと重なっている場合でさえ有効な励起法について

第 4章で考察した。また飽和広がりを利用する励起法を用いる場合、励起す

るレーザー光の周波数を細微紛i構造の lどこへ向調するかについて般密な検討

を必a喪とする。その点を考['.fi'して高速断熱通過を利用した新しい励起法につ

いて第 4市で考察した。
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( 2) 励起準位の寿命に関しては、レーザー誘起蛍光法により 510nm~600

nmの波長範屈にある Gdの励起準位についてその寿命会測定した。 9D項で

表わされる系列は 150n s前後の寿命奇もち、 9F項で表わされる系列は 5

OO~700ns と非常に長い寿命をもつことがわかった。レーザ一時位体

分離では原子ピームそ用いるため衝突によるコヒーレンスの緩和が小さいこ

とを考えあわせて、開発された鍋蒸気レーザー励起色素レーザー〈パルス幡

~40ns) を用いて、十分コヒーレントな励認を持なうことができ、高効

率励起が期待できることがわかった。

(3 )選移の波極子モーメントに関しては、 Rabiflop担ingを利用した新しい方法を

開発し、 Gdの遷移について高い精度で測定を行なった。問時にコヒーレン

ト励起が行なわれていることを確認した。また励起ダイナミクスシミ品レー

シ百ンコードによる計算と実験結果との一致よりその信頼性を実証した。

第 4章

第 4主主では高効率励起を目的として 8つの励部法について検討し、その問題点を

考察した。

( 1 )碁鹿準位だけでなく、準安定準位に存在する原子をも利用して問時に励超・

電離する場合、 2光子共鳴状態でpopulationtrappingが超こり、イオン化効

率が減少することを初めて実験lとより確認し、イオン化スペクトルが開発し

た計算コードによる結果とよく一致することを示した。

(2) population trappingを避けるためには、 2光子共鳴条件からの離調が重喪で

あることを指摘し、イオン化効率が最大となる周波数離調盤の目・安を恭すと

ともに、超微細構造により共鳴周波数が散在することが原因でpopulation

trappingによるイオン置の低下が起こりにくくなることを初めて示した。

しかし生成イオン量を最大にするためには、使用する超微細構造それぞれに

ついて掘々の周波数離調置の最適化がなお必要である。

( 3 )起微細構造は広い周波数範囲に分布するため、単一照波数のレーザー光では

すべての原子を励起しイオンとすることは困難である。そこでレーザー光の

周波数を掃引し、高速断熱通過を利用する励起法を提案し、 2準位原子系に

おいて安定に断熱反転を起こす周波数捕引迎度、掃引輔、ラピ間波数の条件
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を定量的に与えた。これは現在まで定性的な評価のみであった断熱反転条件

に対し、定震的な条件を明確に示しており、実擦の応用にとって意義深い。

( 4 )核スピンの有無lとより選移の選択則が異なることを利用して爵位体分離が可

能であることを Gdを用いた実験により示し、 167G d について濃度 70%

凌得た。

第 5章

(1)近共鳴同位体との相互作用によるパルス波形変化について、 N aを用いたパ

ルス伝播実験と数値計算によって、伝播速度が強度に依存する効果と自己位

指変鑓と分散が結びついた効果による波形変化を比較し、後者がより強く波

形変化に効いていることそ諒した。

( 2) 3段階電離法による同位体分離において、原子蒸気中を共鳴@近共鳴状態で

伝播していくレーザーパルスの波形変化を励起のダイナミクスと関連させて

計算できるシミュレーシ aンコード会開発した。

( 3 )効率よくイオン化が行なわれている 3準位原子系でも、共鳴関位体との相互

作用による Rabi振動が原因で、パルス分裂が起こりうることを指摘した。ま

た吸収によるパルスエネルギーの減少と分裂に伴う著しい遅延のために、イ

オン化効本が 50%穏度に低下する伝播長が、入射パルスのRabi周波数には

殆ど無関係で、エネルギー収支lとより評価できることを示した。

( 4 )原子蒸気の利用事と電荷移行衝突による選択性の低下から、蒸気の入射端で

満たすべき標的関位体のイオン化効将軍と濃度に制限を設け、それらを満足す

る人身tパルスのRabi周波数が幅 40n s のパルス(~銅蒸気レーザー励起色

素レーザ…のパルス)に対し、 O. 8GHz~1. 1GHz韓度であること

を示した。またRabi)奇波数 1G H zのパルスでは、有効伝播長がおよそ 80

m になることを示した。

以上の励起ダイナミクスとパルス伝播効果に関する研究結果は、レーザ一民位体

分離の光反応過程において高効率な励起を実現するために大きく貢献するものと考

えられる。
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