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要旨

レーザー同位 体分離は1回 の分離操作で同位体を分離できるため、潜在的に優れた経済

性を有する分離法である。しかしそのためには、対象同位体の原子のみを効率よくイオン化で

きる多段階共鳴遷移の組み合わせ(電 離スキーム)を探すことが必要である。本論文では、ウラ

ンやガドリニウムのレーザー同位 体分離に最適 な電離スキ`.ムを分光学的手法により提示し

た。

第1章 では、レVザ`.同 位体分離の原理や、スキーム選定に必要となる分光データの種類、

分光研 究の現状と問題 点を示して本研究の位 置づけを述べた。

第2章 では、エネルギー準位 に関する分光測定をまとめた。第2励 起準位や電離準位 に利

用できる新しい準位を多数明らかにし、全角運動量 」値を同定した。また、電離遷移の同位体

シフトを測定し、その大きさが第2励 起遷移よりやや大きいこと、電離遷移でも同位体選択性が

期待できることを指摘した。また、観測される単色多光子電離遷移の多くが、始状態から共鳴2

光子励起で第2励 起準位を経 由することを突きとめ、第2励 起準位 の同位体シフトの測定に利

用できることを示した。

第3章 では、光学遷移 に関する分光測定をまとめた。分岐比測定法では励起状態の寿命が

長い場合でも精度良く測定ができる逆ブランチング法を考案し、発光分光で測定されたガドリ

ニウムの振動子強度の文献値に、大きな系統誤差があることを示した。飽和法では、飽和が十

分観測できない場合でも断面積が測定でき逆飽和法を考案した。また光ガルバノ信号の飽和

を利用して断面積を簡単に測定する方法を考案した。

第4章 では多段階電離スキームの電離効率を簡単に評価する方法を考案した。多段階電離

遷移を等価な1段 階遷移 に置き換える事で、スキーム断面積を導出した。スキーム断面積 には

最大値が存在し,スキームの潜在的な電離能力を表すことを示した。前2章 で測定した分光デ
ータと、スキーム評価方法を基に、ウラン、ガドリニウムの最適スキームを選定し、その電離効率

や同位体選択性が十分高いことを確認した。

第5章 では、自動電離準位の電離幅が 」値の増加 とともに狭まる傾向があることを示し、この

ような特徴が、遠 心力ポテンシャル障壁の効果であることを示した。またこの事から、電離 断面

積 の大きな遷移を効率よく見つけるための指針を得た。また光学遷移の選択則を利用して、リ

ドベルグ系列のスペクトルを単純化して観測し、イオン化ポテンシャルを精度良く決定すると共 ・

に、その同位体効果を始めて明らかにした。さらにリドベルグ系列の摂動構造から、連続状態も

含むエネルギー準位 間相互作用の強さを調べ、こうした摂動の結果、局所的に先鋭な自動電

離ピークが生じる可能性があることを示した。

第6章 では、得られた結果をまとめ、本論文の総括を行うと共に、今後の展望について述べ

た。



Abstract

   Since atomic vapor laser isotope separation technique (AVLIS) enables isotope enrichment 

without complicated cascade system, potentially it has economic advantage over traditional 

separation techniques. To perform efficient separation with this technique, however, it is 

indispensable to select a stepwise resonance excitation and ionization ladder (ionization 

scheme) enabling an efficient ionization of target elements. In this spectroscopic study, I have 

determined some optimum ionization schemes for AVLIS of uranium and gadolinium. 

   In chapter 1, principle of AVLIS, kinds of spectroscopic data necessary for the selection of 

the optimum ionization schemes and various difficulties of the spectroscopic study were 

described, so that the purpose of this study was clarified. 

   In chapter 2, identification of many high-lying levels was described. Not only many of the 

2nd excited levels and autoionizing levels previously unreported were identified, but also their 

total angular momenta were assigned. Many of the ionization transitions were found to have 

larger isotope-shifts in comparison to the 2nd step transitions and thus higher isotopic selectivity 

is expected also for ionization process. Many of the observed single-color multi-step transitions 

were found to arise from the resonant two-photon transition from initial state to the 2nd excited 

level. Thus the isotope-shifts of the 2nd excited levels were determined from their isotope shifts. 

   In chapter 3, measurements of the optical transition cross-sections were described. As for a 

branching ratio method, I proposed an inverse branching ratio technique enabling higher 

accurate measurement for transitions to longer-lived upper levels. From the oscillator strength 

values measured by this technique, it was found that some literature values measured by 
emission spectroscopy have large systematic errors. As for a saturation method, I proposed an 

inverse saturation technique suitable for the transitions of which cross-sections are too small to 

observe a clear saturation of ion-yield. Additionally, I proposed a cross-section measurement 

method observing a saturation of optogalvanic signal by a simple instrumentation. 

   In chapter 4, in order to evaluate the overall photoionization efficiency of multi-step 

ionization scheme, a simplified method based on the rate-equation model was developed. By 

using this method and the spectroscopic data obtained in the previous chapters, highly efficient 

and isotope-selective ionization schemes were selected among many candidate schemes. Also, 

their high efficiencies and selectivites were experimentally confirmed. 

   In chapter 5, from the measured spectroscopic data, it was found that the autoionizing 

levels of higher J-value tend to have more intense ionization peaks and this can be interpreted 

as a centrifugal potential barrier effect. From this finding, an important strategy was obtained to 

find intense ionization transitions readily. From the simple structure of autoionizing Rydberg 

series measured from J=0 lower level, a highly accurate ionization potential and its isotopic 

effect were determined. From the calculation based on the multichannel-quantum-defect theory, 

it was shown that the weak configuration interaction between autoionizing level and Rydberg 

series might cause narrower and more intense ionization transitions. 

   In chapter 6, a summary of the results and a prospective of this study were described.
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第1章 序論

1.1同 位 体 の利 用 と同位 体分 離

天然に存在す る元素の多 くは、原子核の質量数の異なる幾つかの同位体か ら構成 されている。

こうした同位体を分離、濃縮 した試料は、化学特性の均一な純粋材料 として、環境中、生体中

の物質移行を調べ る トレーサー として、核的性質を利用 した原子燃料や中性子吸収材料 として、

さまざまな形で利用 されてい る1)。このよ うな有用 同位体を分離す る方法 としては、熱拡散法や

遠心分離法、電磁分離法、化学交換法、電気泳動法、蒸留法な ど、様々な方法が古 くか ら考案

されてい る2)。

原子力分野で特 に重要な同位体分離 は、軽水炉燃料であるウラン235を 天然存在比0.72%か ら

5%程 度の濃縮度まで高めるための ウラン濃縮である。現在、実用化 されているウラン濃縮法に

は、遠心力場における濃度分布差 を利用す る遠心分離法 と、多孔質隔膜の流速差 を利用す るガ

ス拡散法があ り、一方、研究段階の方法には、イオ ン交換樹脂 による交換反応差 を利用す る化

学交換法や、同位体選択的光反応 を利用す るレーザー法な どがある3)。レーザー法は さらに処理

対象が原子 と分子の場 合でプロセスが大きく異なるため、便宜上、原子法 と分子法に分類 され

る。原子法 レーザ,.rウラン濃縮 の特徴は、原理的に1段 階の分離繰 作で高い濃縮度が得 られ る

ため、分離器を多段階のカスケー ドに組む必要が無 く、大型施設や多量の電力を必要 としない

点にあ る。 また、 レーザー法は原子1個1個 を分離するため、原理的に様々な元素、同位体の

分離に応用で きる点も優れてい る。 この ような潜在的に優れた特徴 か ら、米国では早 くか ら原

子法 レーザー ウラン濃縮が次期 ウラン濃縮技術 の候補として研究 され4),5)、米国 ウラン濃縮公社

(USEC)で はすでに実用プ ラン トが設計できるまでの技術開発 を完 了 してい るといわれ る6)。さ

らにフランス、イギ リス、 日本をは じめ、世界各国でもその開発が進 められている7}9)。

原 子力 分野 で は、可燃性 毒物 へ の 同位 体 の利 用 も重 要 と考 え られ る。現在 、商業炉 で

は燃 料 の燃 焼度 を高 め るため、ウランの濃縮 度 を高 め る こ とや 、燃 料 中に高性 能 の可燃

性 毒物 を配置 す る こ とが検討 され て い る。可燃性 毒物 とは、熱 中性 子 吸収 断 面積 の非 常

に大 きい核種 で 、かつ 、中性 子 吸収反応 に よ り生成 され る核種 は逆 に吸収 断 面積 が小 さ

い核 種 で あ る。この よ うな可燃性 毒物 を燃 料 中 に配 置す る と、新 しい燃料 を装 荷 した直

後 に、原 子炉 内部 の 中性子線 量 が高 くな り過 ぎ るの を抑 える こ とがで き、また燃 焼 が進

み 、炉 内に 中性 子 を吸収す る核 分裂 生成物 が蓄積 され 中性 子線 束 が減少 す る燃 焼後期 に

は、中性 子 吸収 が減 り、炉 内 の 中性子 線量 を長 期 間一定 に保 つ こ とが で きる。現在 、国

内の多 くの商業 炉で は天然 ガ ドリニ ア入 り燃 料 が実 際 に利 用 され てい るが、融 点 の低 下

や 、燃 料 と被覆 管 、核 分裂 生成 物 との化 学反応 性 が変化す るた め、使 用 量に制約 が あ る。

そ こで 中性子 吸収 断 面積 の極 めて大 きい157Gd,issGdだ けを濃 縮 し、可燃 性毒 物の性 能 を

向上 させ るこ とが期待 され てお り、そ の分離 法 と して レー ザー法 が有 望 とされ て い る10)。

また 、 ガ ドリニ ウムの同位 体分 離 で は医療用 放 射線源 で あ る153Gdの 前駆 体 と してiszGd

の利 用 も期 待 され てい る。
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1.2レ ー ザー 同位 体 分離 のた めに必 要 な分光研 究

原子法 レーザー同位体分離の原理を、ウランを例に して図1-1に示す。この方法では分離す る

元素の金属を電子銃で加熱 して原子 ビームを作 る。 これに レーザー光を照射 し、その波長を標

的同位体の共鳴吸収波長に正確に同調 させ る。原子の共鳴吸収波長は同位体毎に僅かに異な る

(同位体シフ ト)た め、周波数幅の狭い レーザー を用恥 ると、標的同位体だけを励起状態 に変

えることができる。 さらに、その励起 同位体が脱励起す る前に、その励起同位体の共鳴光 を吸

収 させ ると、励起同位 体は さらに内部エネル ギーの高い状態へ と移る。 これを繰 り返 して、イ

オ ン化ポテ ンシャル(lonizationPotential,以下Pと 記す)以上の内部エネル ギーを持つ状態まで励

起す る と、原子は軌道電子1個 を放出 して陽イオ ンへ と変わる(自 動電離)。 このイオ ンを電

場で引き出 し、電極 に回収す るこ とで標的同位体のみ を分離す ることができる。

非標的
238U

離 準位 樹

中間準位

選択準位

基底準位

標的
235U標 的イオ ン

iL∠ 一 一→ ㊦

軽
斜 弾

電離 レーザー光

樹 斜

中 間 レー ザ ー ◎0235

U峯 位

…響

同位体シフ ト

選択 レーザー光

238U準 位

FIGURE1-1PrincipleofAtomicVaporLaserIsotopeSeparation(AVLIS).

この よ うな レーザ ー 同位 体 分離 で は、連 続 的 に蒸発 す る原 子 に レー ザー 光 をむ ら無 く

照射 す るた め、パル ス発 振 の繰 り返 し周 波数 が 高 く、発振 効 率 も高 い銅 蒸 気 レーザ ー励

起 の色 素 レーザ ーが光源 と して用 い られ る11)。その 光子1個 当た りの エネ ル ギー は2eV

前後 のた め、6eV程 度 のイ オ ン化 ポ テ ンシ ャル を持つ ウランや ガ ドリニ ウム原子 をイ オ

ン化 させ る には、最 低 で も3段 階 の励 起 が必 要 とな る。また、高密 度 の金 属原 子 ビー ム

を発 生 させ るに は高温 に加 熱す る こ とが必 要で あるが 、この場合 、原 子 は基底 状 態 だ け

で な く準安 定 状態 に も分 布 す る。 従 って原 子 の利 用効 率 を上 げるた め には、 基底 状 態

だ けでな く準安 定 状態 の原 子 も同 じ第1励 起 準位 へ励 起 し、そ の後 、共通 ス キー ム で電

離 させ る多波 長3段 階イ オ ン化法 が必 要 とな る。
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レーザー同位体分離ではこの ように複雑な同位体選択的光反応 を利用 して分離を行 うため、

最適な光反応 を実現す るには様々な分光データが必要 となるiz)。

まず必要なのはエネルギー準位のデータである。 ウランやガ ドリニ ウムはアクチノイ ド、 ラ

ンタノイ ド系列の中位 にあ る元素であ り、 ウランでは6個 、ガ ドリニ ウムでは10個 の価電子が

様 々な電子配置を とるた め、非常に複雑な原子構造 を有す る。高 リドベルグ状態 を除 く束縛 状

態だけで も、数千個程 度の準位が存在す ると考 えられ る。価電子が多いため、イオン化 ポテン

シャル よ り高エネルギーの連続状態に存在す る2重 励起状態(自 動電離準位)の 数 はさらに多

い。 ところが、これまでにウランや ガ ドリニ ウムで行われてい る分光測定の多 くは、放電 ラン

プな どの発光分光が主で、高励起準位の 占有数が少ないため、第2励 起準位や電離準位 として

利用す ることにな る30000cnfI以 上の高励起準位はほとんど分かっていない。このため、高励起

準位を中心に、 レーザー同位体分離で利用できそ うなエネル ギー準位 を多数同定す ることが必

要である。

次に必要 となるのは、よ り高い励起効率、 よ り高い同位体選択性 を得 るために重要な、3段

階の各励起遷移の光吸収断面積や 同位体シフ ト、超微細構造な どのデータである。特にボ トル

ネ ックとな りやすい電離遷 移 で断面積 の大きい遷移を探す ことが重要である。 これまでに報告

されているこれ らの遷移データは、準位デー タよりもさらに少な く、また高励起遷移のデータ

は誤差が大きい。遷移デー タは2つ の準位の組み合わせ となるため、準位デー タよりも遙かに

多くの遷移を調べなければな らない。 このため、分光学的な知見に基づき、有望 と思われる遷

移 を絞 り、系統的に効率 よく測定す ることが求め られ る。そ して この ような分光学的な指針を

得 るためには～全角運動量(J'(直)や 、蛍光寿命な ど、エネルギー準位の量子状態を特徴づ ける

データも必要 とな る。

また、同位体シフ トの小 さいガ ドリニ ウムでは、偏光に よる光学遷移の選択則 の違いを利用

して同位体選択性 を得 る方法 も検討 されてお り、この方法が適用できるJ値の準位を知 ることも

必要であるisri6)。

現在では、軽元素や、重元素の低励起状態については、準位エネルギー、。埴 、遷移断面積、

蛍光寿命な どの分光デー タを理論的に計算できる原子構造計算コー ドがい くつか開発 されてい

る17》19)。しか しウランやガ ドリニ ウムの ように多 くの電子配置が同 じエネルギー領域に混在す

る原子系の高励起状態で、実在の準位や遷移 と対応づけのできる、意味ある結果の得 られ るコ

ー ドはまだ存在 しない。従 って、必要 となる分光データは分光実験 によって測定す る必要があ

る。

レーザー同位体分離では、 このように個々の準位や遷移のデー タを測定す るこ とが重要であ

るが、それだけでは十分ではない。多段階光イオン化でのイオ ン化効率や同位体選択性 は、イ

オン化 までに経 由す るエネルギー準位の選び方、光照射の条件に よって大きく異なるため、3

段階の遷移 を組み合わせた、スキーム全体 としての電離効率や分離効率の評価が重要である。

しかも、3段 階電離スキームの可能な数は数万通 りに も達すると予想 され るため、より簡単に、

こうしたスキー ムの評価ができる方法が必要である。分離効率については、Leto㎞ov20)らの提

案す る簡易評価方法が知 られているが、電離効率にっいては、簡単で台理 的な評価方法は これ

までの ところ知 られていない。 これまでに電離スキームの電離効率 を定量的に評価 して最適ス

キームを決 めた例 としては、Fedoseeデ1)らに よるTb原 子の3段 階スキームの研究が あるが、彼

らは各段階の遷移断面積の単純積 を指標 として利用 してい る。 しか しこの ような指標では、多
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段階スキームの電離効率を左右す る光の照射条件が考慮 されず、最適スキームの評価法 として

は不十分である。そ こで、照射条件 も考慮 して最大の電離効率を求める方法を確 立す ることが

まず必要である。 さらに、そ うした評価方法 により、多 くのスキームの中か ら,電 離効率 と同

位体選択 性に優れたスキームの候補 を複数選び 出す ことが求め られ る。実際の光反応では、超

微細相互作用や、 レーザー光の位相、デチ ューニングによる非線形な励起効果 な ど、簡易評価

では扱えない効果 も起 こるが、選ばれた複数 の候補スキームに対 してこ うした検討 を行い、最

終的に、その分離プ ロセスに最 も適 した電離 スキームを選び出すのが 良い方法 と考 え られ る。

本研 究 の 目的 は 、この よ うに ウランや ガ ドリニ ウムの原子 法 レー ザー 同位 体分 離 で求

め られ る分 光デ ー タ を、広 く、よ り正確 に測 定 し、そ の結果 に基 づ い て、 レー ザー 同位

体 分離 に適 した電離 効率 、分離 効 率 の高い3段 階 イオ ン化 ス キー ムの候補 を決 定す る こ

とで あ る。

このた め 、本研 究 で は レー ザー 同位 体分 離 と同 じ原理に基づ く3段 階共鳴イオ ン化質量

分析法を主た る分光法 として利用す る。 この分光法に より、まず研究の第1段 階 として、スキ
ーム決定の材料 とな る各種の準位デー タ、遷移データを収集す る。 ウランやガ ドリニ ウムでは

複雑な原子構造 を反映 して測定すべ き対象が多いため、よ り簡便で正確な測定手法の考案 、測

定対象に合った方法の工夫に より、測定手法を確 立す る。 これ と平行 して多段階スキームの電

離効率の合理的な評価方法を確 立 し、第2段 階 として最適スキームの候補 を選定す る。さらに、

分光デー タを基に、 ウラン、ガ ドリニ ウムの原子構造や光物性の特徴 を明 らかに し、データ収

集や スキー ムの評価 に反映 させ る。 これ ら一連 の研究に より、最終的には レーザー同位体分離

に適 した多段階電離スキームの選定手法の確立 をめざす。

1.3本 論 文 の構 成

本 論文 は全6章 か ら構 成 され てお り、図1-2に 上 述の研 究方 針 に対す る本研 究 の論 文

構成 を示 す。

第2章 では 、ウラン、ガ ドリニ ウムのエネ ル ギー 準位 に関す る分光 測 定 につい て ま と

めた。 まず 第2.1節 で は本研 究 全般 に使 用 した実験 装置 の特徴 をま とめ た。 第2.2節 で

は単色 多 光子イ オ ン化 法 に よ る単色 イ オ ン化 遷移 の観 測 と、ポ ンプ プ ロー ブ分光 に よる

単色遷 移 の 同定 につ いて述 べ た。単色 多光 子 イオ ン化遷移 の始状 態 を実験 に よ り確 定す

る こ とに よ り、高励 起 準位 の探査 や 高励起 準位 の同位 体 シ フ ト測定 が可 能 で あ る こ とを

示 した。 第2.3節 で は2波 長 多光 子イ オ ン化 法、 第2.4節 で は3波 長3段 階イ オ ン化 法

に よる第2励 起 準位 と電 離 準位 の準位 探査 と 」値 の同定 にっ いて述 べ た。この方 法 で多

数 の未報 告 準位 が 、そ のJ値 も含 めて 同定 で きる こ とを示 した。第2.5節 で は第2励 起

準位 と電離 準位 の同位 体 シ フ トの測 定 につ いて述 べ た。電 離 準位 で も電 離 幅 の狭 い遷移

は 同位 体 シ フ トが測 定 可能 で あ る こ と、得 られ た 同位 体 シ フ トは電子配 置 と強 い相 関が

あ る こ とを示 した。また ガ ドリニ ウムの 同位 体 シ フ トの文献値 の一部 に 系統誤 差 が あ る

こ とを明 らか に した。

第3章 で は、エ ネル ギー準位 間 の光学遷 移 に関す る吸収 断面 積 、振動子 強 度 、放射 寿

命 な どの分 光測 定 につ いて ま とめた。第3.1節 で はパル ス の時 間差 を変化 させ る時 間分

解 法、第3.2節 では光 強度 を変 化 させ る飽 和 法 にっ いて述 べ た。時 間分解 法 は第1励 起
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遷移 、飽 和法 は高励 起遷 移 の断 面積 測 定 に適 してい るこ とを示 し、発 光 分光 に よる振 動

子 強度 との比較 を行 った。 この結果 、発 光 分光 で測 定 され て い るガ ドリニ ウム の振 動子

強度 に、赤外線 領域 の発 光線 を無視 した こ とに よる、大 きな系統誤 差 が あ るこ とを明 ら

か に した。また幅 の狭い電 離遷 移 で は、断面積 が幅 に よって変化 す る こ とか ら、電離 幅

の測 定 が重要 で ある こ とを明 らか に した。 また 、第3.3節 では 、光ガル バ ノ信 号 を利 用

して、 よ り簡 単 に断面積 が 測 定 で きる こ とを示 した。

第4章 で は多段 階共 鳴電離 ス キー ムの電 離効 率、同位 体 選択 性 の評価 方法 と、 レー ザ
ー 同位体 分離 のた め の最 適 電離 ス キー ム選 定 につ いて述 べ た

。 まず 第4.1節 で は、多段

階電離遷 移 を1段 階遷移 に簡 略化 す る こ とで 、スキー ム全体 のイ オ ン化 効率 を簡 易 的に

評価 でき る方 法 を考 案 した。様 々な光 強度 比 の 中にス キー ム断面積 を最 大 にす る最適 強

度 比 が存在 す る こ と,そ の断 面積 の最 大値 が、スキー ムの潜在 的 な電離 能力 を表 す こ と

を明 らか に した。 また ス キー ム断面 積 を実測 して本方 法 の適 用性 を確 認 した。第4.2節

では 、この スキー ム断面積 に基 づ き 、ウラ ン、ガ ドリニ ウムの電離 効率 の高 い ス キー ム

を選び 出 した。また第4.3節 で は、Letokhovの 簡 易評価 法 に基 づ き同位 体分 離効 率 の高

いス キー ムを選 び出 した。

第5章 では、測 定 した分光 デ ー タ の解 析 に よ り明 らか にな った 、ウラン、ガ ドリニ ウ

ムの原 子構 造や分 光特 性 につ い て ま とめた。 まず 第5.1節 で は、 自動 電離 準位 の電離 幅

がJ値 の増加 と ともに狭 ま る傾 向 が ある こ とを示 し、この よ うな特徴 が 、遠 心力 ポ テ ン

シ ャル バ リアの効 果 で あ るこ とを示 した。また この こ とか ら、電離 断 面積 の大 き な遷 移

を効 率 よ く見 つ け るた めに は、J値 の大 きい準位 を調 べ るべ きで あ る との指針 を得 た。

第5.2節 と第5.3節 で は、 ウラ ン とガ ドリニ ウムの 自動電離 リ ドベ ル グ状態 の 同定 に よ

り、イオ ン化 ポテ ンシ ャル を精度 良 く決 定す る と共 に、そ の大 き さに同位 体効果 があ る

こ とを明 らかに した。 ま た第5.4節 で は、 ファ ノ型 形 状 を示 す ガ ドリニ ウム の 自動 電離

リ ドベ ル グ系列 の摂 動構 造 を多 チ ャ ンネ ル量子 欠損 理論 に よ り解析 し、リ ドベル グ系列

と摂 動 準位 、連続 状 態 との相 互作 用 の強 さを調 べ た。この方法 で、こ うした摂 動 の結 果 、

局所 的 に極 めて断 面積 の大 きい、電 離 幅 の狭 い 自動電 離準位 が生 じる可能性 があ る こ と

を示 した。
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第2章 エネル ギー準位 に関す る分光データの測定

本 章で は ウラン、ガ ドリニ ウムのエネ ル ギー 準位 に関す る分 光測 定 につ いて ま とめ る。

第1章 で指 摘 した よ うに 、3段 階電 離ス キー ムの第2励 起 準位 、電 離準位 に 関す る、こ

れ まで に報 告 され てい る文 献デ ー タ は十 分 では ない。そ こで候補 とな るエ ネル ギー準位

を探 査 し、そ のJ値 や 同位 体 シ フ トな どを調 べ る こ とが必要 で あ る。 この た め本研 究 で

は第2.1節 で述 べ る共 鳴光 イオ ン化 質量分 析 装置 を用 いて 、(i)1波長 多光 子イ オ ン化法 、

(ii)2波 長 多光子 イ オ ン化 法 、(iii)3波 長3段 階イオ ン化法 の3つ のイ オ ン化 法 で分光 実

験 を行 った。第2.2節 の1波 長 多光 子イ オ ン化法 は、1つ φ レー ザー光 だ け で起 こ る電

離遷 移 を観 測 す る もの で、よ り複 雑 な多波 長 多段 階電離 スペ ク トル を解析 す るた めの基

礎 デー タ を得 るのが 目的 で あ るが、本研 究 で は、さ らに同位 体 分析 法や ポ ンプ プ ロー ブ

分光法 に よ り単 色電離 遷移 の始状 態 を調 べ る こ とで 、高励 起準 位 の探 索や そ の同位 体 シ

フ トの測定 が可 能 であ るこ とを示 した。第2.3節 の2波 長 多光子 イ オ ン化 法 で は、第2

励 起準位 のエネ ル ギー 準位 を探 し、そ の 」値 を、J値 の異 なる 準位 か ら励 起 を観 測 す る

方法 で決 定 した。第2.4節 の3波 長3段 階イ オ ン化 法 では断 面積 の大 きな電 離 準位 を探

し、その 」値 を偏 光組 み合 わせ 法 な どで決 定 した。また第2・励 起 準位 、電 離準位 の同位

体 シ フ トは2波 長 法 、3波 長法 で それ ぞれ測 定 し、そ の詳 細 は第2.5節 にま とめた。

2.1共 鳴光イ オン化質量分析装置

分光データの測定には多段階共鳴光イオ ン化質量分析法 を用いた。使用 した装置の概要 を図

2-1に 示す。光源には最 大4台 のエキシマ レーザーで励起 される、5台の色素 レーザーか らなる

システムを用いた。 これ らの光 を真空容器 に導入 し、電子 ビーム加熱 や抵抗加熱 によ り生成 し

た原子 ビー ムに照射 して光イオンを発生 させ、四重極マスフィルターや リニア型、 リフ レク ト

ロン型飛行時間質量分析器(TOF)に より検出 した。また透過光はホ ロカ ソー ドランプに導いて、

光ガルバ ノ信号 も同時に計測 した。 図は代表的な例で、個々の分光測定では、その 目的に応 じ

て構成 を変えた。以下、主要な要素機器の概要をま とめる。

・(1)レ ー ザ ー 光源

レー ザー 光源 に は発 振波 長308㎜ のXeC1エ キ シマ レーザ ーで励 起 され る色 素 レー ザー を使用

した。 エ キシマ レー ザー にはLambdaPhysik製 のEMG203MSC,EMG103MSCお よびResonetics製

のLXIOOX2台 の合 計4台 を使 用 した。これ らの レー ザー のパル ス持続 時 間は15nsec、 最 大パル

スエネ ル ギー はそれ ぞれ400mJ,150mJ,200mJ、 最 大繰 り返 し周 波数 は200,200,100Hzで ある。

これ らの 光 を ビー ム スプ リッター で分岐 して色 素 レー ザー に入射 し、波長 可変 レー ザ ー光 に変

換 した。

色 素 レー「ザ ー に はLambdaPhysik製 のFL3002E2台 お よ びLaserAnalyticalSystems製 の

LDL2020G3台 を使 用 した。 前者 は 回折格子 の高次 回折 光 を入 射方 向に戻 し、 ビー ムス プ リッ'

タ との間で レー ザー 共 振器 を形成 させ るLittrowI型共 振器 構造 、後 者 は 回折 格子 に光 を ほぼ水平

に入射 し、 そ の高次 回折 光 を ミラー で再び 回折格 子 に反射 させ 、ミ ラー の 回転 で波長 を選 択す

る疑似斜 入射型 共振器 構造 を有 してい る。前者 は1つ の回折格 子 で広 い波長域(330-974nm)に 対
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応 できるが、発振幅が6GHzと 広い。また、これを1.2GHz程 度の発振幅に狭めるためには共振器

内にエタロンを挿入す る必要があ り、その場合、一度にスキャンできる範囲が細 ㎜ に限られ

る欠点がある。一方、後者 は回折格子だけで2GHz程 度 の発振幅が得 られ、スキャン範囲の制限

もないが、色素の 自然放 出光が増幅 されやす くスペ ク トル純度が低い こと、740nm以 上の赤外

光を得 るに62400本/mmの 回折格子 を180囎 ㎜ に交換す る必要が あることな どの欠点があ

る。 レー ザー 色素 に は変換 効率 が10%以 上 と高 く メ タ ノール を溶媒 とす るCouma血153

(525-580run),Rhodamin6G(575-605nm),SulforhodaminB(605-630run),Sulforhodamin101

(620.660㎜),Oxazin170(665-72(hun)の5種 類 を主に使用 した。この波長は、レーザー同位体分

離で用い られ る銅鮪 レーザー(発撒 長510.5,578.2㎜)励 起篠 レー ザーの発翻 こ対応 し

てい る。

これ らの レー ザー 光 を真 空容 器 に導 い て原子 ビー ムに照射 した。レーザ ー光 は真 空容

器 の入 射 窓の直 前 でア イ リス に通 し、直 径約3mmの 強度 の均 一 な部分 だ け を使 用 した。

レー ザー 光の重 な りが 重要 な飽 和 法 に よ る断面積 測 定 で は、2色 性 ミラーや 偏 光素子 で

レーザー ビー ム を1本 に結 合 させ て使 用 した。1波 長 多光 子 実験 で は、多光子遷 移 に必

要 な高 い光子密 度 を得 るた め、 レー ザー ビー ム を レンズ で集 光 し直径約0.5㎜ まで小

さく した。 これ らの ビー ム径や 空 間プ ロフ ァイル は真 空 容器 の出射 窓 に設 置 したCCD

カ メ ラ(Sony製)と 画 像 処理器(浜 松 フォ トニ クス製Dvs-3000)で 測 定 した。 また レーザ

ー のパル スエネル ギー・はパ イ ロ電気 素子(Molectron製J3-05 、LaserPrecision製RJ-7620)

を用 いて測 定 し、ビー ム径 を考 慮 して光子 フル エ ンス に換算 した。反 応領 域 にお ける代

表 的 な光子 フル エ ンス は非集 光 の場 合1016photons/cm2、 集 光 の場合1018photons/cm2程

度 で あ る。各 レー ザー パル ス は想 定 した ス キーム以 外 の励 起 が起 らな い よ う、4チ ャ ン

ネ ル遅延 パ ル ス発 生器(StanfbrdResearchSystems製DG535)を 用 い て、Snsec以 上 の時 間

差 を設 けた。 このパル サー の ジ ッター は約 ±50ps、 一 方 レーザ ーのパ ル ス ジ ッターは ±

5ns程 度 で あ る。 また トリガ ーに対 す るエ キ シマ レーザ ーの発 振 タイ ミン グの ドリフ ト

は、 同期 ユ ニ ッ ト(LambdaPhysics製EMG97)を 用 いて制 御 した。イ オ ン引 き込み 電場

パ ルサ ー及 びイオ ン信 号 平均 用 ボ ックスカ ーの トリガ には 、電 離 用エ キシマ レーザ ー の

トリガ を遅 らせ て使 用 した。反応 領 域 の光 照射 が終 わ った後 、電 場パ ル ス を印可す るま

で の間隔 は20nsec以 上 にな る よ う調整 した。電 場パ ル ス の持 続 時 間は500μsec程 度 と

し、60Hz程 度 の繰 り返 し周波数 で、光 パル ス と電場 パル スが重 な らない よ うに した。

ま た寿命 が10nsec程 度 の短寿命 準位 を経 由す るス キー ムで は、エ キ シマ レーザ ー の発

振 ジ ッターが測 定 に影 響 しない よ う、1台 のエ キシマ レー ザー で2台 の色 素 レー ザー を

励起 し、そ の上、下の遷 移 のパ ル ス光 を作 り、 さらに光 路 長 を調整 して シーケ ンス が逆

転 しない よ うに した。

(2)原 子発生器

中性原子 ビームは真空度10"5Paの 真空容器内で原子線発生器 を用いて生成 した。当初の蒸発

装置では高温の金属 ウランが強い腐食性 を持つ ことを考慮 して、14KWの ピアス型電子銃加熱

器(ANELVA製EGP210,加 速電圧8kV,エ ミッシ ョン電流0～1A)を 使用 した。水冷増蝸内の金属

ペ レッ トを加熱、溶融 させ ることによって原子 ビームを発生 させた。原子密度は、るつぼ上方

140mmの 光反応領域において109atoms!cm3以 上が得 られた。 しか し、 この蒸発装置は電子銃の
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エ ミッシ ョン電流の変動が10%程 度 と大 きく、 さらに金属表面の酸化膜がチ ャージァップ し頻

繁に突沸力§発生す ること、フィラメン ト形状が経時変化 し時間安定性 が良くないことが判明し

た。そ こで ウランの準位探査 を除 く分光実験 は、 より安定な原子 ビームが生成できる抵抗加熱

装置を製作 して使用 した。

抵抗加熱装置では、円筒型 タングステ ンメッシュヒーターに直流安定化電源(Takasago製10V,

200A)で 直流電流を流 し、筒の 中心に置いた るつ ぼを加熱す ることで原子 ビームを発生させた。

ウランの場合は、高温での強い粒界腐食性を考慮 して、多結晶焼結 タングステ ンるっぼ内にイ

ッ トリアるっぼを入れ、 さらにその内側 に単結晶タングステ ン製 るつぼを入れた3重 構造 るっ

ぼに、数gの 天然 ウラン金属片 を装填 して使用 した。またガ ドリニ ウムの場 合はタンタル るっ

ぼに天然ガ ドリニウム金属片(約10g)を 入れて使用 した。加熱温度は、タングステ ンレニウム熱

電対でモニター し、ウランの場合は1700～1800℃ 、ガ ドリニウムの場合は1450℃ とした。直

流電源はPD)コ ン トローラー(CHINO製DA,KP型)で プログラム制御 し、一定温度動作時の温度

変化 は±1℃以内、昇温、降温時の変化速度は急激 な変化を避けるため500℃/時 以下 とした。典

型的な原子密度は、るっぼ上方70mmの 反応領域で、電子銃 の場合 と同様 にlOgatoms!㎝3以 上 と

なった。

(3)質 量分析器 とイ オ ン検 出器

発 生 した光電 離イ オ ンは50～100V/cmの パ ル ス電 場で 質量分析器 へ 引き 出 し、 マイ クロチ ャ

ンネル プ レー ト(Galileo製)で 検 出 した。質量 分析器 に は直線型TOF質 量 分析器(ド リフ ト長:1.2m,

質量 分解能:M/△M二 約300)、 リフ レク トロ ン型TOF質 量分 析器(Comstock製RTOF1210ド リフ

ト長:lmx2,,質 量 分解能:M/△M=1500)を 使 用 した。そ の信 号は 高速電 流電 圧変換 ア ンプ(Femto

製)を 介 して、 ボ ックスカ ー積分 器(StanfordResearchSystem社 製SR250)へ と入 力 し、数10パ ル

スの 平均化 処理 を行 った の ちA!Dコ ンバー ター を介 して コン ピュー ター に取 り込 んだ。 さらに

電離 スペ ク トル の測 定で は波長校 正用 と してホ ロカ ソー ドランプ(ウ ラ ンカ ソー ド:S&JJ血iper

製,Photron製P863,ガ ドリニ ウムカ ソー ド:HamamatsuPhotonics製L233-64NB,L2783-64NE、

バ ッフ ァガス:Neま た はAr)の ガルバ ノ信 号 も同時 に コ ン ピュー ター に取 り込 んだ。 この信 号

は 、バ ッファガス原 子や カ ソー ド金属原 子 の共 鳴 吸収 に伴 うランプの 放電 イ ン ピー ダ ンスの僅

か な変化 を、 ランプ点灯 回路 に直 列 に繋い だバ ラス ト抵 抗 の電圧 降下 と して 、交流結 合 に よ り

検 出 した もので あ る。

レー ザ ー の波 長 は フ ィ ゾー 干 渉 型 波 長 計(LaserTechnics製100F,NewFocus製7711)と 、

同 時 に 記 録 した ネ オ ンや カ ソー ド金 属 の ガ ル バ ノ スペ ク トル を 用 い て±0.05cm-1の エ

ネ ル ギ ー 分 解 能 で 決 定 した 。 レー ザ ー の パ ル ス 波 形 は 、立 上 が り、立 下 が り時 間60psec

の 高 速 応 答 性 を有 す る バ プ ラナ 光 電 管(HamamatsuPhotonics製R1328U-Ol)に よ っ て

モ ニ タ し、 レー ザ ー 発 振 や イ オ ン計 測 系(イ オ ン レ ン ズ 、検 出 器)の タイ ミン グ は4チ

ャ ンネ ル 遅 延 パ ル ス 発 生 器(StanfordResearchSystem製DG535)に よっ て 調 整 した 。この

ジ ッタ ー は ±50psecで 、 エ キ シ マ レー ザ ー 自体 の発 振 ジ ッタ ー ±5nsecに 比 べ て 十 分 小

さい 。各 トリガ の タイ ミ ン グ は 、真 空 容 器 入 射 窓付 近 に 設 置 した パ ル ス 波 形 モ ニ タ の 出

力 や イ オ ン レン ズ 系 トリガ を 、長 さの 等 しい 同 軸 ケ ー ブ ル で300MHz高 輝 度 ア ナ ロ グオ

シ ロ ス コー プ(Tektronix製2467)や デ ジ タ ル オ シ ロス コー プ(LeCroy製9374M)に 接 続 し、

オ シ ロス コー プ 上 で波 形 を モ ニ ター しな が ら調 整 した。
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2.21波 長多光子イオン化法による単色電離遷移の研 究

2.2.1目 的 と概 要

レーザ ー共 鳴光 イオ ン化法 に よるエネ ル ギー準位構 造 の研 究 で基 本 となるの は、単一

レーザー 光 の照射 で現れ る共鳴 電離 ピー クの 同定 で あ る。この よ うな単色電 離遷移 は レ

ー ザー 強度 を増 す と急激 に増加 す るた め、共 鳴状 態 を経 由す る多 光子 電離過 程 で生 じる

もの と考 え られ る。そ の励 起 ス キー ムを 同定す る こ とは、多 波長 多段 階共 鳴分光 に 向け

た予備 デー タ として重 要 な ばか りか、励 起状 態 の準位 エネル ギー や全 角運動 量 、断面積 、

同位体 シ フ ト等 を知 るた めの 貴重 な手 がか りに もな る と考 え られ る。

重 金属元 素 の単色 多光子 遷移 は、 これ まで レーザー微 量分 析 用 の遷 移探 索や 、高励 起

準位 の探索 に利 用 され てき た。Young1)やDonohue2)は レ.__ザー質 量分 析 に利 用す るため、

ランタ ノイ ドや ア クチ ノイ ド元素 の2光 子 、3光 子電離 遷移 を多数観 測 して い る。Ray3)

やGomonai4)は さ らに単 色4光 子遷 移 の観 測 も行 ってい る。 一方 、 単色遷 移 を調 べ る こ

とで新 しい高励 起準位 を探 査 す る試 み も、Mago5)、Jayasekharan6)、Nakhate7)、Levesque8)

らが ウラ ン、サ マ リウム、ネオ ジ ウム な どで報告 して い る。しか しこれ ま での研 究 では、

多 光子遷移 の線 幅や 同位 体 シ フ ト、励 起 ス キー ム等 につ いて の詳 細 な解 析 は行 われ てお

らず、1波 長 多光子 分 光法 で得 られ る情報 も限 られ てい た。

本節 で は、 ウラ ン とガ ドリニ ウム原子 の単 色電離遷 移 につ い て調べ た。 これ に よ り次

節 以 降 の多波 長 分 光 スペ ク トル の解 析 にお いて 必要 とな る単 色電 離遷 移 デ ー タ を整 備

した。また 、これ まで ほ とん ど報 告 の無 か ったガ ドリニ ウム の単色遷 移 につ いては 、強

度 、線 幅 、 同位 体 シ フ トな どを詳 細 に測 定 し、 さ らに、遷 移 の始 状 態 をDasgupta9)の 提

案 した多色 ポ ンプ プ ロー ブ分 光法 を用 いて 同定 した。これ に よ り、1波 長 分光 の よ うな

簡単 な方 法で も、 高励 起 準位 の探査 や 同位 体 シ フ トの測 定 が可 能 で あ るこ とを示 した。

2.2.2測 定 結 果

(1)Gdの 単色 多光 子電離 遷移 の観 測

単色 電離 遷移 は、 レンズ で反応領 域 に焦 点 を結 ばせ た レー ザー 光 と原子 を直交 させ 、

イ オ ン を質 量分析 す る こ とで測 定 した。測 定 した ガ ドリニ ウム の単色 電離 スペ ク トル の

例 を図2-2(a)に 示 す。 また、波 長 の絶 対値 校正 の た め、同 時 に測 定 したガ ドリニ ウムの

光 ガル バ ノスペ ク トル を図2-2(b)に 示す 。光 ガル バ ノ分 光(OptogalvanicSpectroscopy,以

下OGと 記 す)に つ いて は3.3節 で述 べ る。

図2-2(a)の 各 ピー クの波 長 を表2-1}こ示 す。72個 の単色 電離遷 移 が530～635㎜ の範 囲に

観 測 され た。各遷移 には1～72の 番 号 を付 け、図2-2(a)に も対応 す る ピー クにそ の番 号 を

付 けた。 強 い レー ザ ー光 はGdの ホ ロカ ソー ドラ ンプに も照射 した た め、 ガルバ ノスペ

ク トル に も52,56番 の単 色電 離遷移 が現れ てい る。図2-2(b)の 他 の ピー クはGdの 基 底 状態

や 準安 定状 態か らの1光 子励 起遷移 に よ るもので 、各 ピー クに遷移 の上下準位 を示 した。

表2-1に は波長 の ほか、観 測 され た ピー クの強度 とピー クの線 幅(FWHM)も 合 わせ て示

した。相 対 強度 は4段 階 で表 し最 も強い 共鳴 をIVと した。1段 階 の強度差 はお よそ1オ

ー ダーで あ る。但 し強 度や線 幅 は レー ザー 強度 、バ ン ド幅 、原 子 の初 期 占有数 分布 な ど
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の条件 で 変 るの で正確 では な い。幾 つ かの遷 移 で観 測 され た広 い線 幅 は、いずれ か の共

鳴段 の パ ワー ブ ロー ドニ ン グに よる もの と考 え られ る。 ま たACシ ュタル クシ フ トは測

定誤 差 に比べ 無視 で き る程 度 と考 え られ る3)。
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optogalvanic(OG)spectrumofGd.

ほ とん どの遷 移 では 質 量分 解 スペ ク トル も測 定 した。4台 のボ ックス カー積 分器 で、

天然 存在 比 の 高い偶 同位 体 、160Gd、158Gd、is6Gd、isaGdの 電 離 スペ ク トル を同 時に測 定

した。52番 の単色遷 移 の例 を図2-3に 示す。各 同位 体 の ピー クは確 か にシ フ トしてお り、

単色 電 離遷 移 がイ オ ン化 ま で に少 な く とも1個 の 共鳴 準位 を経 由 して い る こ とが示 唆

され る。 同 位 体 シ フ ト測 定 で は 、 偶 一偶 同位 体 の エ ネ ル ギ ー 間 隔(160-158,160-156,

160-154の シ フ ト量)を 求 めた。 誤 差 を減 らす た め、160-158の シ フ トは3.255倍 、160-156

の シ フ トは1.656倍 して160-154の シ フ ト量 に換 算 し、それ らを平均 して160-154の 同位 体

シフ トと した。 こ こで用 い た3.255倍 と1.656倍 は相対 同位 体 シ フ ト因子 で あ る。 一般 に

同位 体 シフ トの大 き さは遷 移 に よって 異 な るが 、質 量数 毎 の シフ ト量 の比 は遷 移 に よ ら

ず ほぼ一 定値 とな り相 対 同位 体 シ フ トと呼 ばれ る。本研 究 で利 用 した相 対 同位 体 シ フ ト

因子 は、Kronfeldtta)が 報 告 して い るガ ドリニ ウムの低励 起状 態 の 高精度 同位 体 シ フ トか

ら決 めた もの で あ る。 そ の精 度 は ±0.006程 度 で、本 研 究 の測 定 精度 よ り十分 高 く、換

算 に よる誤差 は無 視 で き る。

この様 に して求 めた 同位 体 シ フ トを表2-1のIS160-154に 示す 。 この符号 は 、重い 同位 体

の共鳴線 が高波 数側 に あ る場 合 を正 とした。 測 定誤 差 は約10mK(m:KI=10_3Clll1)で あ る。

得 られ た 同位 体 シ フ トの大 き さに は、イ オ ン化 ま で に経 由す る共 鳴準位 の 同位 体 シ フ

トが反 映 され てお り、励起 ス キー ム を同定 す る こ とでそ の情 報 が 引き 出せ る もの と思 わ
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れ る。 そ こ で 次 に これ らの 遷 移 の 励 起 ス キ ー ム を 、 エ ネ ル ギー 準位 の 文 献 デ ー タ11)を 基

に 同 定 した 。 す る と幾 つ か の 遷 移 に は 可 能 な励 起 ス キ ー ム が 複 数 あ る こ とが 分 か っ た 。

例 え ば 、 図2.3の52番 遷 移 に は 近 接 す る2つ の ス キ ー・ム の 候 補(215-35735cm"1と

1719-19480cm-1)が あ り、観 測 され た エ ネ ル ギ ー との ず れ は どち ら も1cm'1未 満 で あ る。

そ こで 、こ の よ うな励 起 ス キ ーム の 始 状 態 を 誤 り無 く 同 定 す る た め に ポ ンプ プ ロー ブ 法

を用 い た 同 定 実 験 を行 っ た 。

㊨
,.

m.T

C
O
O..
O
t
a

悩Gd

no,52:1翁60 .悩 言・108mk

156Gd

慨Gd

ieoGd

562.89562.90562.91562.92562.93

Wavelength(nm)

FIGURE2-3Typicalmass-resolvedsingle-colorionizationspectraofGdandmeasured

isotope-shiftbetween160Gdand154Gd(IS160.154).

(2)ポ ンプ プ ロー ブ法 に よるGdの 単色遷 移 の始状 態 の 同定

始 状 態 同定 のた め の多色 ポ ンププ ロー ブ分 光 法 で は、 図2-4(a)に 示 す よ うに単 色電離

遷移 を起 す プ ロー ブ光 を照射 す る直前 に、文 献等 で予 め始 状態 が分 か ってい る遷 移 を起

す ポ ンプ光 を照射 す る。仮 に ポ ンプ遷 移 とプ ロー ブ遷移 の始状 態 が共 通 な場 合 、ポ ンプ

光 の波長 を、共 鳴波長 を横切 る よ うに掃 引す る と、プ ロー ブ光 に よるイオ ン信 号強度 が

減 り、くぼみが 生 じる。 この くぼみ の有 無 を観 測す る こ とで始状態 を識別 した。ポ ンプ

遷 移 には最 低多 重項 で あ るノ7ぬ2(9D)項 か ら始 ま る5個 の遷 移(表2-2)を 用 い 、そ の光強

度 は遷 移 が飽和 す る程 度 と した。プ ローブ 光 のみ を レンズ で集 光 し、反応 領 域 で全 ての

光が重 な るよ うに した。反応 域 の ビー ム径 と光子 フル エ ンス は、集光 ビー ム では0.4mm

で5xlOl7photons/cm2、 非集 光 ビー ムで は3mmで1x1016photons!cm2程 度 とした。 ポ ンプ

光 とプ ロー ブ光 のパ ル ス には約800nsの 時 間差 をつ け、ポ ンプ遷 移 の上 準位 か ら不要 な

遷 移 が起 こ らな い よ うに した。
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前 述 した52番 遷 移 の くぼみ スペ ク トル の例 を図2-5に 示す 。 くぼみ は215cm.1を 始 状 態

とす るポ ンプ遷 移 で のみ現 れ て いる。従 って 、この遷 移 の始状 態 は1719cryゴ1で は な く215

cm4と 同定 され る。 この様 に して、57個 の多 光子遷 移 の始 状 態 が最 低項 で あ る9D項 に属

す るこ とが分 か った。 しか し、残 りの15個 の遷 移 は、9D項 の ポ ンプ遷 移 で は くぼみ が現

れ ない こ とか ら、始状 態 は よ り高 い分 光項 で ある こ とが示 唆 され た。

ガ ドリニ ウムの第2、 第3多 重項 は基 底状 態 か ら6000cm-1以 上 にあ るllF項 と7D項 で あ

る。そ の熱 的 な 占有数 は少 ない た め、光 を強 く して も十分 な検 出感 度 を得 るの は難 しい。
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そ こで これ らの多重 項 が関与 す る遷移 の光 イオ ン量 を増 や す ため 、図2-4(b)の 様 に プ ロ

ー ブ レー ザ ー光 照射 の1300nsec前 にエ ンハ ンス レー ザー を照射 し
、9D項 の原 子 を これ ら

の多重項 に移 す こ とを試 み た。この レー ザ ー の時間 差 はエ ンハ ンス遷 移 の上準位 の寿命

や 、光反 応領 域 か らのイ オ ンの飛 び去 り効果 が大 き くな る時 間ス ケール を考 慮 して決 定

した。 エ ンハ ンス光 照射 時 の 単色電 離 遷 移 の イ オ ン量 は 、エ ンハ ンス 無 しの場 合 の10

～100倍 に増加 した。 そ こで、 エ ンハ ンス を行 な った状 態 でイ オ ンの くぼみ スペ ク トル

を測定 す るこ とで 、残 り15個 の遷 移 の始 状態 を決 定 した。その結 果 、これ らの遷移 の始

状 態 がいず れ もitF項 や7D項 であ る こ とを確認 した。

表2-3に ポ ンプ プ ロー ブ実験 で決 定 した始 状態 を示 す。表 の第1、 第2励 起 準位 はエネ

ル ギー の計 算値:E1+hv及 びE1+2hv(但 しE1は 始状 態hvは 光子 エネ ル ギー)に 最 も

近 い準位 で ある。この計算値 の近 傍10cm'1の 範 囲 内に適 当な準位 の報告 が ない遷移 は空

欄 と した。 準位 エネル ギー の報 告値 と計算 値 の差 を第1励 起 準位 につい て は 「△1」欄 、

第2励 起 準位 につ いて は 「△2」欄 に示 した。

(3)Uの 単色 多光 子電 離遷移 の観 測

ウラン原 子 の単 色多 光子遷 移 もガ ドリニ ウム と同様 の方 法 で、530㎜ ～665㎜ の範 囲

で観測 した。測定 した遷 移 の波 長 と強度 、お よび波 長 か ら推 定 され る励 起 ス キー ムを表

2-4に 示す 。観 測 した遷 移 の始状態 の 多 くは、基 底準位 や620cm1の 第1準 安 定準位 で は

な く、 さらにエネル ギー の高 い準安 定 準位 で あ るこ とが分 か った。610㎜ よ り短波長 の

遷移 の 多 くはMago5)、Dasgupta9)、Levesque8)ら の文 献値 と一 致 した。

2.2。3議 論

(1)Gdの 多光 子遷移 の励 起 ス キー ム

表2-3で は計 算値 との偏 差 が10cm'i未 満 の準位 を示 したが 、以 下で は、波長 の測 定精度

と観 測 され た共 鳴線 幅 を考慮 して 、計 算値 とのエネ ル ギー のずれ が0.3CII1'1未満 の準位 を

共 鳴準位 と し、それ 以外 の準位 は近 共鳴 状態 として扱 う。ま た3光 子イ オ ン化 の うち1

段 目の共 鳴準位 が 実在 す る もの、2段 目が 実在す る もの、お よび 両方 が実在 す る ものを

それ ぞれ(1+2)型 、(2+1)型 、(1+1+1)型 と呼 ぶ。

表2-3か ら、観 測 され た遷移 は(2+1)共 鳴 が多 く、残 りは(1+2)共 鳴 で、(1+1+1)共 鳴 は全

く無 い事 が分 か る。 同様 の結 果 はRay3)、Jayasekharan6)、Nakhate7}ら も報告 して い る。 こ

の よ うな(2+1)共 鳴 と(1+2)共 鳴 の観 測数 の違 い は 、非共 鳴2光 子遷 移 断 面積 の違 い に よ

って説 明で きる と考 え られ る。一般 に2光 子 遷移 の断面積 は次 の よ うに与 え られ る。

　
・・…2・櫻li禦 ・(2・1)

こ こでdは 双 極子 演算 子 であ る。ま た分母 は正確 な1光 子遷移 エ ネル ギー か らの レー ザ

ー のデ チ ュー ニ ング量 を表 し、(2+1)共 鳴 と(1+2)共 鳴 のデ チ コ.一ニ ング量 は表2-3の △1と

△2でそれ ぞれ 表せ る。 この 断面積 を使 うと(1+2)共 鳴や(2+1)共 鳴 の遷 移確 率 は レー ザー

強度 が弱 い場合 に次 の よ うに書 け る。
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W嵩 σσ)σ(2)13(2.2)
・こ こで σ(1)(σ

i司(1)㏄1<プ141ゴ>iZ)は1光 子遷 移 の断 面積 、1は レー ザー 強度 で あ る。例 え

ば51、52番 遷 移 の よ うに同 じ共 鳴 準位 と近 共鳴 準位 が 関与 す る(1+2)共 鳴 と(2+1)共 鳴 の

場合 、両者 の双 極 子マ トリクスの項 は等 しい が 、(1+2)共 鳴 のデ チ ューご ン グ量 △1+2は

必ず(2+1)共 鳴 の △2.1の2倍 に な る。 この た め(2+1)共 鳴 の確 率 が(1+2)共 鳴 の遷 移 確 率 よ

り大 き くな る。 表2-1で は この ほか34と35番 、40と41番 、55と56番 の遷 移 で も、同様 の

信 号 強度 の違 い が見 られ る。 ま た、 これ 以外 の場 合 は(1+2)共 鳴 が弱す ぎ るた め、本 研

究 で は(2+1)共 鳴 だ けが観 測 され てい る と考 え られ る。

また、(1+2)共 鳴 で は、1段 目の遷 移 が容 易 に飽 和 す る代 わ りに、第1共 鳴準位 か ら先

の2光 子 吸収遷 移 が 起 こ りに くい の で、多 くの原 子 は第1共 鳴準位 に滞留 す る。その た

め共 鳴 ピー クの パ ワー ブ ロー ドニ ン グが起 こ り、(1+2)共 鳴 の線 幅 が拡 が る と考 え られ

る。

観 測 され た遷 移 の多 くは3光 子 吸収 に よる もので あ るが 、最 も波長 の長 い4つ の遷 移

は 、ガ ドリニ ウムのイ オ ン化 ポテ ンシ ャル49603cm'112)か ら、4光 子 吸収過 程 に よる も

の と考 え られ る。4光 子遷移 は3光 子遷移 よ り起 こ りに くいが 、他 の元 素 で も幾 っ かの

4光 子遷 移 が報 告 され て い る3),4)a後 述す る よ うに、観 測 され た4光 子遷 移 で は3段 目

の 共鳴 準位 も実 在 す る可能性 が高 く、この た めに遷 移確 率 が高 くな り、観 測 で きた と考

え られ る。

本研 究 で は、Smith13)らが レーザ ー微 量分析 に有用 と計算 した2個 の 多光子遷 移 も観 測

され た。 これ らの遷 移 や 表2-1の 強 い遷移 は、 こ う した レーザ ー超微 量分析 の た めの遷

移 や 、多 段 階共 鳴電離 分 光 の絶対波 長 のマ ーカ ー と して も有用 と思 われ る。

(2)Gd多 光子遷 移 の同位 体 シ フ トと励起 ス キー ム

表2-3の 励 起 ス キー ムの 同定結 果 に基 づ い て、介在 す るエネル ギー準位 の同位 体 シ フ ト

を、遷 移 の同位 体 シ フ トか ら次 の 関係 を用 い て計 算 した。

△Tlst=△ σ(1+2)+△To,

△Z'2nd-2△σ(2+1)+△To,

こ こで△σ(1+2)と△σ(2+Dは(1+2)と(2+1)遷 移 のシ フ ト量 、△To、△Tl、t、△T2ndは始状 態 、第

1励 起 準 位 、 第2励 起 準位 の シ フ ト量 で あ る。 解 析 に用 い た 始 状 態 の シ フ ト量 は

Kronfeldtlo)の 値 に ノーマル マ ス シフ トを加 えて求 めた。解析 は精度 の 高い 同位 体 シ フ ト

の文 献値 が あ るfids(9D)項 準位 を始 状態 とす る遷 移 につ い て のみ行 った。表2-5に そ の結

果 を報告 値 と共 に示す 。 これ らの値 は基 底 状態 の シ フ ト量 をゼ ロ とす る相対 値 で あ る。

計算 値 と報 告値 は約 ±10cm'1の 測 定精 度 の範 囲 で一致 した。

ま た、観 測 され た 単色遷移 には 同 じ準位 の関与 す る遷 移 が複 数含 まれ てい るた め、そ

の準位 の 同位 体 シ フ トをそれぞれ 独 立 に計 算 して比較 す るこ とで 、測 定エ ラー の有 無 が

確 か め られ る。今 回 の結 果 で は、4光 子遷 移 が 関与 す る2つ の準位 を除 けば 、同 じ準位

が 関与す る異 な る遷 移 か ら決 めた 同位 体 シ フ トは よ く一 致 した。この こ とは 単色遷 移 の

同位 体 シ フ トが 共鳴 準位 の 同位 体 シ フ トを よ く反 映 してお り、単色電 離分 光 か ら高励 起

準位 の 同位 体 シ フ トが精度 良 く決 め られ る こ とを示 して い る。4光 子遷 移 の1と4番 、

2と3番 の共 鳴 だ け はシ フ ト量 が一致 しなか った が、これ は これ らの遷移 に3段 目の共
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鳴 準位 が介在 してい る こ とを示唆 して い る。

(3)Gdの 高励起 準位 の予 想

表2-3に 示 す よ うに今 回観 測 され た9個 の遷 移 には報 告 され て い る励 起 準位 が1個 も

対応 してい ない。 これ らはい ずれ も、 予想 され る第2準 位 のエ ネル ギー が37000cm"1以

上 に あ り、そのエ ネル ギー範 囲で は 、これ ま で僅 かな準位 しか報告 され て い ない。従 っ

て これ らの遷移 に も2段 目の共 鳴準位 が介在 して い る ことは十分 考 え られ る。 そ こで、

この よ うな仮 定か ら9個 の未 報告 奇 パ リテ ィ準位 を予想 し、表2-3の 「Remark」 欄 に示

した。ま た、同欄 には4光 子遷 移 で予想 され る3段 目の励 起準位 のエネル ギー もあ わせ

て示 した。 これ らのエネル ギー一に は偶パ リテ ィ状 態 が実在 す る可能性 が高い。
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2.32波 長多光子イオン化法 による高励起奇パ リティ準位 の測定

2.3.1目 的 と概 要

ウランや ガ ドリニ ウム原 子 で は 卿 開殻 や6d(Sd)価 電 子が ほ とん ど全 ての電 子配 置

に存在 し、さ らにそれ らの電子 配 置 間 に強 い相互 作用 が働 くため に、そ の原 子構 造 は非

常 に複 雑 で あ る。そ の構 造 は、ホ ロカ ソー ドラ ンプや 無 電極放 電 ラ ンプ な どの古 典 的分

光光源 を用 い て古 くか ら調 べ られ て お り14)・15)、3段 階 電離 ス キ・一 ムの第1励 起 準位付

近 の原子 構造 は比較 的 良 く分 か って い る。 しか し30000cm1以 上 の高励 起奇 パ リテ ィ状

態 につ い ては 、光源 ラン プ内の熱 平衡 占有数 が少 ない ため、得 られ る情 報 は極 めて限 ら

れ て い る。

最近 で は この よ うな高励起 状 態 に多 くの原 子 を 占有 させ る こ とが可能 な、多段 階 共鳴

励 起 に基づ く共 鳴光 イ オ ン化 法(RIS)や 光 ガル バ ノ分 光法(OGS)が 、高励 起 準位 の探 査 に

利 用 され てい る。多段 階RISに よる準位 探 査 はCarlsonl6),Suril7),Magois),19),Fedoseev20)、

多段 階OGSに よ る準位 探 査 はBroglia21)や3imoyianniszz),Smyth23),Shi24)ら が行 ってい る。

これ らの方法 は 、準位 密 度 の高 い高励 起状 態 を検 出す るのに十分 な感 度 と選択 性 を有 し

て い る。 ま たOGS法 は 、装 置 が簡 単 で、高 融 点金 属 を含 む多 くの原 子 に適 用 で きる利

点 も有 して い る。この2つ の方法 は対 象 とす る原 子 ソー スや 信 号 の発 生機 構 が異 な るた

め、これ らを同時 に測定 す るこ とで 、よ り確 実 な高励 起準位 の探 査 が で き るもの と考 え

られ る。

ウランや ガ ドリニ ウム の高励 起準位 の情報 は レー ザー 同位 体 分離 に適 した 、励 起効 率

や 分 離効 率の高 い電 離 ス キー ム を選 び 出す の に重 要 で あ る。これ まで も、ガ ドリニ ウム

で はMishin25)やHaynam26)ら カミ、 ウランで はHerrxnann27)ら が基底状 態や 準安 定状 態 の原

子 を効率 よ く電 離 す る3段 階 ス キー ムを 、エネ ル ギー 準位 の文献値 や 測定値 を基 に選 ん

で い る。 しか し、高励 起 状態 の多 くが報 告 され てい ない状 況で は、『それ らが真 に最適 な

スキー ムか ど うか を判 断 す る事 は難 しい。未 知 の高励起 準位 の存 在 を明 らかにす る こ と

は、遷移 デー タの測 定 、 スキー ム評 価 へ と続 く本 研 究の第1段 階 とな る。

本節 で は この様 な理 由か ら、 ウラ ン とガ ドリニ ウム の高励 起 状態 の探 索 を、共 鳴イ オ

ン化信 号 とOG信 号 の 同時測定 体系 を用 い て行 っ た。

2.3.2測 定方法

2台 の色素 レー ザー を用い 、1段 目の光 は3mm径 の均 一 ビー ム、2光 子 電離 を起 こ

す た めの2段 目の光 は レンズで直径05㎜ に集 光 して用v・た。励 起 の順番 が逆 転 しな

い よ う、1段 目と2段 目の レー ザ._..パル ス は5nsec以 上分 離 した。 また真 空容器 を透 過

した レーザ ー光 は ホ ロカ ソー ドラ ンプ に導 き光 ガルバ ノ信号 を同時 に測 定 した。

まず 第1励 起光 の波 長 を調 整 して 基底 準位 また は準安 定 状態 の原 子 を第1励 起 準位

に励起 させ た。続 い て波長 を掃 引 しなが ら第2励 起光 を照射 し、波長 とイオ ン電流 の相

関 曲線(λ1+2λ2ス ペ ク トル)を 測 定 した。 この2光 子イ オ ンスペ ク トル の ピー ク波長

か ら第2励 起 準位 のエ ネル ギ ー を算 出 した。 同 じ波 長範 囲 で数 回 スペ ク トル を測 定 し、

ピー ク波 長 の再 現 性 を確 認 した。 第1励 起 光 強度 は3光 子 イ オ ン化 が起 こ らない よ う

lxlOl6photons/cm2程 度 とした。第2励 起 光 強度 は 、2光 子イ オ ン化 信 号 のS/N比 を高 め
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るためlxlO18photons/cm2程 度 と した。

また 、第2励 起 光 の波長 が長 く、第1励 起準位 か らの2光 子 励起 でイ オ ン化 ポテ ンシ

ャル(IP)に 達 しない場 合 は 、第2励 起 準位 か らIPを 超 え る光子 エネ ル ギー を持 つ第3の

レー ザー光 を追加 照射 し、第2励 起 準位 か ら連続 状態 へ の電離 、あ るい は、偶 然存 在す

る 自動電離 準位 を介 して電 離 させ るこ とで、高励 起 状態 を探査 す る方法 も併用 した。

2.3.3結 果 と議 論

(1)OGSとRISを 組 み合 わせ た準位探 査 法 の実用 性

本研 究で は、多 くの遷 移 がRISとOGSの 両方 の スペ ク トル で観 測 で きた。SIN比 は多

くの場合RISの 方 がOGSよ り優 れ て いた。 これ は、OGSの 場合 、第1遷 移 に よるガル

バ ノ信 号が定 常的 に生 じ、バ ック グ ラン ドノイ ズ とな るた めで あ る。 しか し幾っ か の遷

移 で は、RISの 方 がOGSよ り感 度 が低 い こ とが分 か った。 ガ ドリニ ウムで測 定 した典

型 的 なスペ ク トル を図2-6に 示 す。 これ は第1励 起 準位17380cm'1か ら第2励 起光 の波

長 を変化 させ て測定 した2色 多光 子 電離 スペ ク トル(下)と 光 ガルバ ノスペ ク トル(上)

で あ り、33195cm騎1と33189cm-1の 、2つ の第2励 起 準位 に共 鳴す る ピー クが 両方 のス

ペ ク トル に現れ てい る。 こ こで33195cm.1準 位 のRISピ ー クはOGSピ ー クに比 べ て弱

い が、 これ には以 下 の よ うな原 因 が考 え られ る。
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a.高 励起 状態 か ら連続 状 態へ の 電離 断面積 が小 さい、

b.高 励 起 状態 の輻射 寿 命 が レーザ ー の持続 時 間 に比 べ て短 い 、

c.高 励起 状 態 が第1励 起 準位 と電離極 限の 中間点 よ り低 エ ネル ギー にあ る、

2段 目の レーザ ー が電離 断面積 に比べ て 弱 い場合や 、高励起 状 態 の寿命 が レー ザーパ

ル ス長 よ り短 い 場合 に は、 高励 起 状 態 の原 子 は電 離せ ず に下 準位 に崩壊 して しま い、

(1+2)光 子RIS信 号 は小 さ くな る。 しか し、2段 目の レーザ ー に よって 平衡状 態 か ら乱

され た原 子 の 占有数 分布 が放電 電流 に与 え る影響 は遷 移 に よって異 な るた め、ガル バ ノ

信 号 は 必 ず し も小 さ くな らな い と考 え られ る。 実 際 、 第3章 で 述 べ る よ うに こ の

33195cm'1準 位 の寿命 は15nsecと 短 い こ とが分 か っ てい る。従 って先 のa,bの 場合 に は、

RISの 強度 がOGSに 比 べ て相 対 的 に低 下 し、準位 探 査 の感 度 が 下が る場合 が あ る と考

え られ る。また 、第1励 起準位 と電離極 限 の 中間点 よ り低 エネル ギー に あ る高励 起状態

の探 査 で は、第1励 起 準位 か ら3光 子 吸 収 しない とイオ ン化 しない ためRIS信 号 は非 常

に弱 くな る。 このた め色 素 レー ザー を2台 だ け利用 す る場 合 はOGS法 の方 が有利 であ

る。 この様 な理 由か ら、RISとOGS信 号 の同 時計測 は 高励 起 状態 の探 査 に都 合 の 良い

方 法 であ る と考 え られ る。

(2)ガ ドリニ ウムの高励 起状 態

前 述 の方 法 で31000～37000cm●1の 範 囲 にあ るガ ドリニ ウムの高励 起 状態 を探 査 した。

励 起 に は基 底状 態 と準安 定 状態(0,215,533,999,1719cm'1)か ら励 起す る20個 の偶パ リ

テ ィ第1励 起 準位 を利 用 した。 表2-6に これ ら20個 の第1励 起 準位 を表 す記 号、準位

エネ ル ギー 、J値 をま とめた。

2段 目の レー ザー光 強度 が 高 いた め、測 定 した スペ ク トル の ほ とん どで、 この レーザ

ー 光 のみ を利 用 した 単色 多光 子電離 に よる ピー クが観 測 され た。そ こで これ らの スペ ク

トル か ら高励 起 準位 のエ ネル ギー を求 め る前 に、前 節 の単色 遷移 の実 験結 果 を用 いて偽

の ピー クを識 別 した。また 下準位 の異 なるスペ ク トル を比較 す る方 法で も、2波 長 イ オ

ン化 ピー ク と単 色多 光子 イ オ ン化 ピー クの識 別 を行 った。 図2-7に16920cm一!と16923

cm'iの 第1励 起準位 か ら観 測 した2色 多 光子 電離 スペ ク トル の例 を示す。第2励 起 準位

に共 鳴す る ピー クに はそ の準位 エネル ギー を示 した。この図 で共通 の 高励 起 奇準位 が関

与す る2光 子共 鳴 は、第1励 起 準位 のエ ネル ギー 差 が小 さい た めに、接 近 して い る もの

の 、わず か にず れ た ピー ク と して現れ る。一方 、○印 で示 した よ うに両方 のスペ ク トル

で全 く同 じ波長 に現れ る ピー クは 、2段 目の レーザー 光 だ けを吸 収 した単 色多光 子電 離

ピー クで あ るこ とが容 易 に識 別 で き る。

本 研 究 に よ り、38個 の新 しい準位 を含 む90個 以上 の 高励 起 奇準位 を観 測 した。表2-7

に これ らの準位 のJ値 とエネ ル ギー を示 す。 アス タ リス ク付 きの準位 は 、第2.4節 で述

べ る よ うに、原子 をその準位 に励 起 し、3段 目の レー ザー光 を、波長 を変 化 させ なが ら

照射 して電 離 スペ ク トル を測 定す る こ とで、実 在準位 で ある こ とを確認 した準位 で あ る。

また 「1stexcitedlevels」の記 号 は これ らの準位 へ の励 起 を確認 した第1励 起準位 の記号

(表2-6参 照)で あ る。 測 定 した エネル ギー 領域 で は、Martinll)やHaynaln26)カ ミ報 告 して い

る58個 の準位 が観 測 され た。 この報 告 され てい る準位 エネ ル ギー と測 定 したエネ ル ギ
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一 の差 は0 .1cm'1以 下 で あ る こ とが分 か った。 これ は波長 測定 に用 い た フィ ゾー干 渉型

波長 計 の絶対 波長精 度や レー ザー の発 振幅 か ら予 想 され る測定 誤差 と同程 度 で あ る。今

回観 測 したエ ネル ギー領 域 で は これ まで に報 告 され て い るほ ぼ全 て の準位 が観 測 され

たが、Martinll)が 報告 して い る33088.337cm"i(J=4)だ けは 、 この準位 へ遷移 可 能 な 」≧4,5

の11個 の第1励 起準位 を用 い て も観 測 で きなか った。
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準 位 のJ値 は 選 択 則(△ 」ヒ0,±1)を 基 に 同 定 した 。 この 方 法 でJ値 を確 定 す る た め に は

J」1,」;J+1の 準 位 か ら励 起 を観 測 す る必 要 が あ る。 観 測 で き な い 場 合 は 可 能 性 の あ るJ

値 が 複 数 残 る。この 様 に して 確 定 した 」値 と 」値 の候 補 を 表2-7の 「J-value」欄 に 示 す 。

34582cm'1の 準 位 だ け は 」値 が1～4の 下 準 位 か ら励 起 が観 測 され 、」値 の 同 定 に矛 盾

が 生 じた 。この 準 位 はJ=5の 下 準位 か らは励 起 され な い こ とか ら、J=3とJ=2の 準 位 が 、

エ ネ ル ギ ー の 測 定 誤 差 で あ る0.1cm'1程 度 の 範 囲 に近 接 して い る も の と考 え られ る。 そ

こで 、17930cm-1(J=4)一>34582clh-1と17227cm'1(J=1)一>34582cmtの ス キ ー ム で励 起 した

第2励 起 準 位 に3段 目の レー ザ ー 光 を 照 射 して 、 電 離 ス ペ ク トル を測 定 した 。 図2-8(a)

と(g)に そ の 結 果 を示 す 。(a)は 第1励 起 準位 がJ=4な の でJ=3の 第2励 起 準位 、(g)は 第

1励 起 準 位 がJ=1な の でJ=2の 第2励 起 準 位 の 電 離 ス ペ ク トル が 現 れ る。647.33nmの

ピー ク は 両 方 の ス ペ ク トル に 共 通 で あ る が 、他 の 構 造 は異 な っ て い る。他 の 第1励 起 準

位 で も同 様 に比 較 す る とJ=1,2の 第1励 起 準 位 で は 図2-8(g)、J=2,3,4の 第1励 起 準 位 で

は 図2-8(a)の スペ ク トル が観 測 され る こ とが 分 か っ た 。ま た17617cm-i(J=3)一>34582cm-1
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の 励 起 ス キ`.ム で 観 測 した ス ペ ク トル に は 、 両 方 の構 造 が 重 な っ て 現 れ た 。 図2-8(b)～

(f)の よ うに 、この 励 起 ス キ ー ム で 第2励 起 光 の 波 長 を+0.006～ 一〇.013nmの 範 囲 で 変 化 さ

せ る と形 状 が 変 る こ とか ら、J=3準 位 の 方 がJ=2よ り0.03cm'1高 エ ネ ル ギ ー側 に あ る こ

とが わ か っ た。 こ の 結 果 、 ノ値 の 同 定 で矛 盾 が 生 じ るの は 、測 定 の誤 りに よ る も の で は

な く、 近 接 準 位 の 存 在 に よ る も の で あ る こ とが 確 か め られ た 。
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(3)ウ ラ ンの高励 起状 態

ウラ ンの 高励 起状態 は31300～36400cm.1の 範 囲 で探査 した。励 起 には基底 状態 と準 安

定状 態(0,620.323,3800.829cm-1)か ら励 起 す る20個 の偶パ リテ ィ第1励 起 準位 を利 用 し

た。表2-8に これ ら20個 の第1励 起準 位 を表 す記 号、準位 エネ ル ギー 、」値 をま とめ る。

測 定 した代表 的 な探査 スペ ク トル を図2-9に 示す 。 これ は14839cm一1の 第1励 起 準位

か ら測 定 した2色 多光子 電 離 スペ ク トル と、 同時 に測定 したNeのOGス ペ ク トル で あ

る。第2励 起準位 に共 鳴1イた主 要 な電離 ピー クに は、そ の準位 エネル ギー を示 した。 レ

ー ザー強度 は1mJ程 度 で あ るが、ガ ドリニ ウム と同様 、幾つ か のスペ ク トル で単色 多 光

子 電離 ピー クが観 測 され た。そ こで これ らの ピー クか ら高励 起準位 のエネ ル ギー を解析

す る前 に、前 節 の単 色電 離遷移 の結 果 やDonohue2),Dasgupta4),Mago5),Ray3),Levesque8)

の報告値 を参考 に して 、偽 の ピー クを識 別 した。 ウランでは 、第1励 起準位 か ら自動 電

離 準位 へ の2光 子遷 移 に伴 うピー ク も複数 観 測 され た。 この場合 、この2つ の レー ザー

を共 鳴波 長 に固 定 し、3段 目の レー ザ ー 光 を 、 波長 を掃 引 しなが ら追 加 照射 して 、

(1+1+1)共 鳴に よる電 離 ピー クが 現れ ない こ とか ら、偽 の ピー クであ る こ とを確認 した。
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この よ うな解 析 の 結 果 、150個 の 新 しい 準 位 を含 む450個 以 上 の 高 励 起 準 位 を31300

～36400cm-1の 範 囲 に見 い だ した 。 表2-9に 共 鳴 波 長 と下 準 位 の エ ネ ル ギ ー か ら算 出 し

た準 位 エ ネ ル ギ ー を示 す 。精 度 は 、 レー ザ ー・の発 振 幅 の違 い な どか らガ ド リニ ウム の 場

合 よ り低 く0.2cm'1程 度 で あ る。 表 の 「IS`excitedlevel」 欄 に は そOJ位 へ の励 起 が確 認

で きた 下 準 位 を 記 号 で 示 す 。ま た 「Reportedlevels」 欄 に は 文 献 値 と出 典 を示 す 。ま た 、

電 離 スペ ク トル を測 定 した 準 位 は ア ス タ リス クで 示 す 。

Blaise14)やCrosswhite28)の 文 献 値 と比 較 す る と 、 今 回 観 測 した範 囲 に 報 告 され て い る

J=4～7の 準 位 は ほ とん ど観 測 で き た。 報 告 値 と の ず れ は0.2cm'1以 内 で あ り、測 定 精 度

の 評価 と一 致 した。 報 告 準 位 の 中 で 、 励 起 可 能 なJ値 を持 つ10個 以 上 の 下 準 位 か ら観

測 が で き な か っ た 準 位 は 、極 め て 短 寿 命 の 準 位 か 、 誤 同 定 の 可 能 性 が 疑 わ れ る。

高 励 起 準 位 のJ値 はJ値 の選 択 則(△J=O.,±1)を 基 に 同 定 した 。 そ の 結 果 を表2-9の

「J-value」 欄 に示 す 。 約160個 の 準 位 で 」値 が確 定 した が 、」値 の 確 定 しな い 準 位 もま

だ300個 近 く残 っ て い る。 ま た34128.38,34764.98,36000.33cm'1の 準 位 は4種 類 以 上 の

」値 の 準 位 か ら励 起 され 、J値 が 決 ま らな か っ た 。 これ らの 準 位 も、Gdの34582cm購1準

位 と同 じ く、0.3cm-1程 度 の 範 囲 にJ値 の 異 な る準 位 が近 接 して い る こ とが 予想 され る 。

本 研 究 で 同 定 したJ値 は報 告 値 とほ ぼ 一 致 した が 、32626.635CTri1の 準 位 だ け は文 献

値 の5に 対 して6と な っ た 。 ま た 文 献 値 の 問 で も33939.75,34578.25,34797.80cm'1の 」

値 は5か6に 分 か れ て お り、 今 回 の 結 果 は い ず れ も6と な っ た 。Crosswhite28)の デ ー タ

はBlaisel4)の デ ー タ を基 に して お り、32626.635,33939.75,34578.25cm'1準 位 を5と した

の は 同 じ発 光 ス ペ ク トル に基 づ い て い る。 しか し前 述 した よ うに 、放 電 ラ ン プ の 高 励 起

状 態 の 占有 数 は 少 な く 、発 光 強 度 も弱 い と思 わ れ 、同 定 に 誤 りが あ る 可 能 性 は あ る。 選

択 則 で 決 定 した 」値 に は ま だ 不 確 実 さが あ り、これ を 確 定 す る に は ゼ ー マ ン分 裂 の観 測

29>や
、 第2.4節 で 述 べ る 偏 光 組 み 合 わ せ 法 に よ る研 究 が 不 可 欠 で あ る。
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2.43波 長3段 階イオ ン化法 による自動電離準位 の測定

2.4.1目 的 と概 要

多段 階共 鳴電離 に よ る レー ザー 同位 体分 離 では 、高 い電離 効 率 を得 るた め、共鳴 電離

過程 の終状 態 に 自動電 離 準位 を用 い る。 しか し、 光学 的 に活 性 な価電 子 が 多数 存在 し、

そ れ らが複雑 に相 互 作 用 す る ウ ランや ガ ドリニ ウムの 電離 準位 構 造 は極 め て複 雑 で あ

る。これ まで に3段 階 電離 で利 用可能 な偶パ リテ ィ 自動 電 離準位 を探す た めの研 究が幾

つ か報 告 され てい るが 、 同 定 され た準位 は まだ非 常 に限 られ て い る25),30)一32)。また、 同

定 され た準位 で も、」値 が確 定 してい ない もの が多数 存在 す る。 多 くの 自動電 離 準位 を

同定 し、そのJ値 を決 定 す る こ とは、 レーザ ー 同位 体 分離 だ けで な く、原 子物 理 の立場

か らも重 要 で ある と考 え られ る。

ウランや ガ ドリニ ウム原子 の束縛 エネ ル ギー 準位 のJ値 は、多 くの場 合 、ゼー マ ン効

果29),33)やJ値 選 択則 に基 づ く方法 で 決定 され てい る。 しか しなが ら、線 幅 が広 く、準

位 密 度 も非 常 に高い 自動 電 離 準位 で は、これ らの方法 は有 効 で はない。一 方、多 段階 電

離 ス キー ムの準位 の うち、自動 電離 準位 のJ値 のみ が未 定 な場合 には、偏光 組 み合 わせ

法 が有効 と考 え られ る。多段 階電離 ス キー ムでは 、(1)磁気 副準位 間の遷 移確 率 の偏 光依

存性 と、(2)電離 に寄与 す る副準位 数 の偏光 依存 性 、に起 因 して、各励 起 段 の光 の偏 光状

態 を変 え るこ とで 、発 生す るイ オ ン量 が変 化す る とい う性質 が あ る。そ こで 、偏光 の組

み合 わせ か たを様 々 に変化 させ て 、光イ オ ン量 の変化 パ ター ンを測定 し、理論 的 に予想

され る変化 パ ター ン と比 較 す る事 に よ りJ値 を同定 す るのが偏 光組 み 合 わせ 法 で あ る。

この方 法 は また、解 析 方 法 の違 いか ら2つ の方 法 に分類 で きる。J値 が3以 下 の 自動

電 離準位 では、特 定 の偏 光 組 み合 わせ で禁 制遷移 に よ り電離 信 号が 消 え るこ とを利 用 し

てJ値 が決 め られ る34)一36)。しか し、ウランや ガ ドリニ ウム の様 にf電 子 系列 の 中位 に位

置 す る元素 で は、」値 が3以 上 の 自動 電離 準位 が 多数存在 す る。 この場 合 、禁制遷 移 で

電 離信 号 が消 え る遷 移 は少 ない ため 、先 に述べ た2つ の要 因 を考慮 して 、5通 り程度 の

偏 光 の組 み合 わせ でイ オ ン量 の変化パ ター ンを計算 し、測 定パ ター ン と比較 して 」値 を

決 め る方 法 が用 い られ る37)40)。 この方 法 で これ まで に 」値 が 同定 され た 電離 準位 は ウ

ラ ンやサ マ リウムの数 個 の準位 に限 られ るが、そ の理 由は、バ ン ド幅 の狭 い リン グ色 素

レーザー を励 起 光源 に用い た た め と思 われ る。Greenlandが 指 摘す るよ うに 、イ ン コヒ

ー レン トな系 で は、 変化 パ ター ンは各励 起 段 の光 強度や 遷 移 断面積 で大 き く変 らない。

従 って、バ ン ド幅 の広 いパル ス色素 レー ザー の方 が、よ り多 くの電離 準位 のJ値 を決 め

るのに適 して い る と思 われ る。

本研 究 で は、イ オ ン化 極 限近 傍 か ら約1000～4000cm"1の 範 囲 に存 在す る電 離断 面積 の

大 きな数100個 の ウラ ン、ガ ドリニ ウムの 自動電離 準位 を3段 階 共鳴電 離分 光法 で同 定

した。また 、 これ らの 自動 電離 準位 の 」値 を、選択則 に基 づ く方法 と、偏光 組 み合 わせ

法 を用い て決 定 した。 さ らに 、 ウラ ンでは 、」値 の決 定 した 自動 電離 準位 とJ値 選 択則

を利用 して、前 節 でJ値 が確 定 で きな かった約70個 の奇 パ リテ ィ第2励 起 準位 のJ値

を確定 した。

2.4.2測 定 方 法
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(1)電 離 スペ ク トル 測 定法

第1、 第2段 の レー ザー 光 を照射 して原子 を第2励 起準位 へ励 起 し、引 き続 き波長 を

掃 引 しなが ら電離 光 を照射 して、自動 電離 準位 に共 鳴す るイ オ ン信 号 の ピー ク(電 離 ス

ペ ク トル)を 観 測 した。 電離 光 の 共鳴 波長 は 、波 長補 正 した ブ イゾー干 渉型波 長 計や 、

同時 に記 録 した ガルバ ノスペ ク トル を用 い てエネル ギ`.精 度 ±0.05cm-1で 測 定 し、 そ

の波 長 と第2励 起 準位 の エネル ギー か ら電 離準位 の エネル ギー を算 出 した。第2励 起 光

の強度 は 、第1励 起準位 か ら第2励 起 準位 への遷移 が飽 和す る強 さで 、かっ λ1+2λ2の

2光 子 イオ ンが 生 じない程 度 に設 定 した。しか し比較 的 弱い 第2励 起光 強度 で も第1励

起 準位 か ら自動 電離 準 位 へ の2光 子 電離 でイ オ ンが発 生 しバ ックグ ラ ン ドノイ ズ とな

る場合 が あ った。電 離光 強度 は断面積10"iscmzの 遷移 が飽 和す る程 度 と した。 レーザ ー

色 素 の発振 限界 付近 で は波 長 に よ り強度 が急激 に変 るため、常 時強度 をモ ニ ター しなが

ら電離 光 強度 が一定 に な る よ うに連続 光減 衰器 を調整 した。レー ザー パル ス の時間波形

をバイ プ ラナ 光電管 に よっ てモ ニ タ し、発 振 タイ ミン グを多 チ ャ ンネ ル遅延 パル ス発 生

器 で調 整 した。電離 スペ ク トル 測 定 では 、励 起 の順 番 が逆転 しな い よ う、3つ のパル ス

を時 間的 に分離 して照射 した。

(2)偏 光組 み 合 わせ分 光法 とその解析 方 法

(2-a)測 定方法

偏 光組 み 合 わせ 法 で は各励 起 段 の偏光 を様 々に変 えて、磁 気副 準位 間 の遷 移確 率 や 、

電離 す る副 準位 数 を変化 させ 、これ に よ り生 じるイオ ン信 号の変 化 を観 測 す る。様 々 な

偏 光 の組 み合 わせ で信 号 の変化 パ ター ンを測定 し、理 論 との比 較 か ら」値 を決 め る。こ

のた め、実験 で はまず3台 の色 素 レー ザ}の 偏 光 を、広 い波長 範 囲 で位 相 の調 整 が可能

な 、Babinet-Solei1位 相補 償 板 に よ り、 円偏 光や 直線 偏 光 に変 えた。 偏 光状 態 を保 つ た

め、バ ビネ板 を透 過 した光 は直 接 、真 空容 器 に導 いた。それ ぞれ の レー ザー ご一 ムの入

射 角 は1/20rad以 下 に抑 え、原子 ビー ム上 で交差 させ た。 遷移 が飽 和す る と信 号 強度 の

偏光依 存性 が観 測 しに くい ので 、3つ の光 は同時 に原 子 に照射 し、発 生 したイオ ンは質

量分析 して偶 同位 体の イオ ン信 号 のみ を検 出 した。

本 研 究で は 、Greenland37)の 実 験 に な らい 、右 周 り、左 周 り円偏 光 に よる4つ の組 合 わ

せ(RLR)、(RRR)、(LRR)、(LLR)と 、3つ の直線 偏光 の平行組合 わせ(π

π π)の 、5っ の偏 光組合 わせ を用 いた。 こ こでRは 右 円偏光 、Lは 左 円偏 光 、 πは平

行 直線偏 光 で あ る。色 素 レー ザー の偏光 度 は色素 の種類 や発 振波 長 に よ り異 なるが 、ほ

ぼ70%～98%の 範 囲で あっ た。

グ ラン レーザ ー偏 光子 の角 度 を変 えなが ら、バ ビネ板 透過 光 強度 を測 定す る こ とで 、

円偏光 の楕 円率 や 、直線 偏 光 の平行度 を調整 した。また 円偏 光 の場 合 に は、波長 依 存性

の小 さい λ/4フ レネル ロム波 長板 を用 い て 円偏 光 を直線偏 光 に戻 し、これ を グラン レー

ザ`.偏 光子 に導 いて回転 方 向 を確認 した。この よ うな偏光 状態 の確 認 は、光 が真 空容器

へ入射 され る直前 で行 っ た。 これ に よ り、 円偏 光 で は楕 円率tan'1(AIB)(但 し、A:最 大

強度B:最 小 強度)を0.76以 内 に抑 え、直線 平行 偏光 では互 い の偏 光面 のずれ を約10%

以 内に抑 えた。
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(2-b)解 析 方 法

実験 に合 わせ 、5通 りの偏 光 の組 み合 わせ で、J値 未 定準位 のJ値 に よ って どの よ う

な変化パ ター ンに な るのか を計 算 し予想 す る こ とが必 要 にな る。この た め、以 下 では磁

気 副準位 間遷 移 と偏 光 を考 慮 した 自動電 離 準位 の 占有数 計 算 を行 う。

本研 究 で使 用 した色 素 レー ザー は、幾つ かの縦 モー ドの重 ね合 わせ によ り、発 振 幅が

数GHzに 拡 が ってい る。 この ため 、 ラ ビ振 動 な どの コ ヒー レン トな効果 は 、異 な る位

相 同士が 打 ち消 し合 い、小 さくな る と考 え られ るの で 、励 起 の ダイ ナ ミクスは レー ト方

程 式 で記述 す る。 ま た、簡 単 の た め次 の 条件 が成 り立つ とす る。

(a)全て の レー ザ ー は同 時 に照射 され る。

(b)レ ーザー は完 全 偏光 で、3つ の副 準位 間遷 移 △m=±1,0の うち どれ か1つ が起 こ る。

(c)レー ザーパ ル ス持 続 時間 内 での輻 射脱 励 起や 原子 衝 突が 無視 で き、縮 退 した磁 気 副

準位 間の緩 和 が無視 で き る。

この よ うな環 境 で は異 な る磁 気副 準位 の 原子 はそ れ ぞれ独 立 に電離 す る と考 え られ 、

それ ぞれ の副準位 電 離 ス キー ム にお け る電 離 ダイ ナ ミクスは次 の よ うな関係 で表 せ る。

弩 』晒一 ㌦

弩 晦 一晒 一(Nノ 、荊 一1V」、朗)一 晒 一 ㌔

穿 ・晒 一(ハ 「」。,訓。一1V」1,励1)一W9'一(㌦ 一㌦)

dN, omo

dt・ 一晒 一(N,aバN.画)

(2-3)

ここで、 所 は偏 光状 態Rに 依 存 す る副 準位 間遷 移 の遷i移確 率 で あ り、NJmは 副準位

1必〃t>の占有数 で ある。観 測 で き る光 電離 イ オ ン生 成 量 はNJ3,m3を 、全 ての 可能 な副準位

間電 離 スキー ム で足 し合 わせ た もの で、次 の よ うに書 ける。
J,

胡3=一 ノ3

始 状 態 の 原 子 は 全 て の 副 準 位 に 均 等 に 占有 され る の で 、t=0で の 副 準 位 占有 率 は 次 の様

に な る 。

NJ uma(・)・(2ノ。+1)一lformo=一J・t・Ja・(2-5)

一 般 に
、 副 準 位1み 〃1/〉か ら副 準 位1ん 〃1u>へ の遷 移 確 率 は 、 光 子 フ ラ ッ ク ス の 周 波 数 スペ

ク トル と断 面 積 ス ペ ク トル の 畳 み 込 み 積 分 で 表 す こ とが で き 、

職 覇@)・!n(ω 一w)σ ・嘱 ・・(ωソω『 ・(2-6)

で ある。 副 準位 間遷 移 の 断面積 は、親 準位 の→Ju間 の遷移 の規 約 断面積 とWignerの3j

シ ンボル を用 い て次 の よ うに表 せ る41)。

晦 画(ω)・3(2J,・1)〔轍1%(ω)(2-7)

ここで、4は 遷移 の前 後 にお け る磁 気 量子数 の変化mumhを 表 し、直線 偏光 で は0、 円偏
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光 では±1であ る。 さ らに この規約 断 面積 は規格 化 され た形状 関数9(ω)と 、規約行 列 要素

く」。llD、llJ}〉を用 い て次の よ うに表せ る。

%(ω)・3轟1)・(ω)1〈JullDzll',(>1㈹

第3.2節 で述べ る飽 和 法 では 、 この断 面積 の ピー ク値 の 副(w=0)を 測 定す るこ とにな る。

そ こで本研 究 で は、ガ ウス型 形状 関数 を仮 定 し、飽 和 断面積 測 定値 か らイ オ ン生成 量 を

計算 す る。 しか し、この 断面積 の大 き さや 仮 定 した形 状 関数 の形 がイ オ ン量の変化 パ タ

ー ンに与 え る影響 は小 さい 。

なお 、(2-3)式 の多段 階 レー ト方 程 式 は、第4章 で述べ る よ うに、光 強度 が飽和 に比べ

て極 めて弱 い場合 を除 けば、近 似的 に1段 階 レー ト方程 式 に置 き換 えが可能 で あ り、そ

の場合 、 この計算 を さ らに単純 化す る こ ともで き る。

2.4.3結 果 と議 論

(1)ウ ランの 自動電離 準位

ウランで は100個 以上 の第2励 起準位 か ら電 離 スペ ク トル を測 定 し、比較 的強い ピー

ク約1000個 を解 析 して関与す る電離 準位 のエネ ル ギー を求 め た。図2-10に 測 定 した電

離 スペ ク トル の代表 例 を示す 。 これ は33363cm1(a)と32332cm'(b)の2つ の第2励 起準

位 か ら観 測 した電離 スペ ク トル と、波 長校 正用 の .Neの 光 ガルバ ノスペ ク トル で ある。

(a)の主要 な ピー クに付 けた7～9の 数値 は偏 光組 み合 わせ法 で決 定 した電 離準位 のJ値

で あ る。6Liiizlimitは イ オ ンの第1励 起状 態(289cm-1)の 位 置 を示 し、 これ を系列極 限 と

す る リ ドベ ル グ系列構 造 が 「Rydberg」 の領 域 に現 れて い る。(b)のalgnlimitは イ オ ンの

基 底状 態 の位 置 、即 ちイ オ ン化 ポテ ンシ ャル(IP)で ある。

多 くの ピー クは 、対称 で幅 の狭 いプ ロフ ァイル を有 して お り、 自動電 離準位 と連 続状

態 間 の相互 作用 が弱 い こ と、共通 の第2励 起 準位 か ら連続 状態 へ 向か う直接 電離過 程 と、

自動電 離準 位 を経 由す る電離 過程 の干渉 が 弱い こ とがわ か る。このた め電離 準位 のエネ

ル ギー は第2励 起準位 の場合 と同様 、 ピー クの 中心波 長 か ら算 出 した。

表2-10に 得 られた 自動電離 準位 のエネル ギー をま とめ る。これ らの値 の精 度 は、電離

ピー クの線 幅 に よって変化 し±0.3～0.7cm'1の 範 囲 と評価 され る。測 定 した線 幅 は2GHz

以 下(ラ ンク1),2-10GHz(ラ ン クII),IOGHz以 上(ラ ン クIII)に 分類 して示 した。但 しこの幅

には、 レー ザー のバ ン ド幅 や飽 和拡 が りの効果 は考 慮 され てい ない。

ウラ シの幾つ か のスペ ク トル で は50170-50230cm71の 範 囲 にイ オ ンの第1励 起準位 へ

収 束す る 自動電離 リ ドベル グ系列 が観 測 され た。これ らの 準位 は第5章 で ま とめ て解 析

す るた め表2-10か ら除外 した。ま た表2-10の 準 位 の うち 、49958.4clh'142)の 電離極 限 よ

り低エ ネル ギー の16個 の準位 は 、50V/cmの パ ル ス電 場 に よって電場 イ オ ン化 した 、

リ ドベ ル グ系列 に属 さない価 電子高 励起 状態 と考 え られ る。実 際 、電場 存在 下 での電離

極 限 の鞍 点モデ ル と、報 告 され てい る ウランの電離 極 限 の電場 依存 性43)か ら、今 回 のパ

ル ス電場 で は閾値 が45cm1程 度 低 下す る こ とが予想 され る。
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自動電 離 準位 のJ値 は 、選択 則 に基 づ く方 法の ほか 、偏 光組 み合 わせ 法 を用 い て 同定

した。偏 光 法で は 、1つ の 自動電 離 準位 のJ値 を決 め るた めに 、数 個 の励 起 ス キー ム を

利 用 した。一例 と して、図2-11に49961cm'1の 自動電離 準位 を終状 態 とす る.1値 の異 な

る6つ の励 起 ス キー ムで測 定 したイ オ ン量 の変化 パ ター ン を示 す。黒 丸 が測 定 したイ オ

ン量 の相 対値 で あ る。直線 、波線 、点線 は 自動電 離準位 のJ値 と して可能 性 の あ る3つ

の値 に対 して 、理論 的 に予想 され る変化 パ ター ンであ る。測 定 した パ ター ンは いずれ も

JAS=7の 計算 結果 と一 致 してお り、共 通 の 自動 電離 準位 のJ値 は7で ある こ とが分 か る。

また 、 この 図か ら、電 離準位 のJ値 に よってパ ター ンが 大 き く異 な るス キー ム(例 え

ば6→7→8→7,8,9)と そ うで ない スキー ム(例 えば、6→6→6→5,6,7)が 存 在す る こ とが分
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か る。 これ らのパ ター ンは光強 度 を変 えて もあま り変化 しない。そ こで 、今 回 の偏光組

み合 わせ 実 験で は、J値 の 同定 が よ り確 実 に行 える よ う、」値 に よ る変化 の大 きなス キ

ー ム を選 ん で利 用 した
。 この様 に して約80個 の 自動 電離 準位 の 」値 を決 定 した。
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選 択則 と偏 光法 で決 めたJ値 を、表2-10の 「JS,1」、 「.Jp。1」欄 に示す 。本研 究 に よ り約

130個 の電離 準位 のJ値 が確 定で きた。JS,1の数 字 が2ケ タ以 上 の ものはJ値 の候 補 で あ

り、例 え ば567はJ値 が5,6ま たは7で あ るこ とを意 味す る。 ウラ ンの 自動電 離準位 の

よ うに準位 密 度 が高 い場合 、選択 則 で決 定 したJ値 の正 確 さは絶 対波 長 の測定精 度や 同

定 の確 度 に依存す る。 波長 誤 差 内に異 な る 」値 の準位 が近接 してい る と、」値 の 同定 を

誤 る可 能性 が あ る。特 に電 離極 限近傍 で あ る49945cm.1や49970cm'1付 近 は準位 密 度 が

高 い た め、こ うした誤 りが起 こる可能性 が ある。そ こで}本 研 究 では準位 エネル ギー だ

けで な く、幅や 強度 な どの ピー ク形 状 も考慮 して 準位 を識別 した。

偏 光 組 み 合 わせ 法 で決 めたJ値 と選 択 則 で求 め たJ値 の候 補 は よ く一 致 した。 図

2-10(a)の 各 ピー クに示 す数値 は偏光 法 で確 定 したJ値 で あ るが 、d1=±1,0の 選 択則 か ら

明 らか な よ うに 、1っ の電 離 スペ ク トル には 、確 か に3種 類 の ピー クが存 在 して い る。

た だ し、強 い ピー クの多 くは 」値 が7,8,9の 電離 準位 に よ るもの で、J=5,6の ピー クは弱

い傾 向 が認 め られ た。 また電 離 準位 の線幅 とJ値 の関係 につ い て注 目す る と、J値 が4

～9の 範 囲で は、」値 が増加 す るほ ど幅 の狭 い ピー クの割 合 が増す こ とが わか った。 こ

の よ うな電離 断面積 と電 離幅 の特 徴 は第5章 で詳 しく考察 す る。

(2)ウ ラ ンの高励 起奇 パ リテ ィ準位 のJ値 同 定

前 節 で は 」値 の異 な る低励 起 準位 か ら多数 の励 起 を確認 す る こ とで、 ウランの高励 起

奇パ リテ ィ準位 のJ値 を同定 した。 しか しなが ら、そ の観 測 には基底 準位 と620cm'iの
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準安 定準位 か らは じま るJ=4～7の 第1励 起 準位 を用 いた た め、J=345,45,78,789な ど

J値 が確 定 しな い準位 が 多 く残 った。 そ こで本節 で は約70個 の第2励 起 準位 か ら観 測

した電 離 スペ ク トル か ら、J値 の確 定 した 自動 電離 準 位 を多数 同定 し、 これ に よって 、

選 択則 に基 づ き第2励 起 準位 の 」値 を決 定 した。 そ の結果 を表2-11に 文 献値 とともに

示す。 同定 したJ値 の 多 くは 、報告 され てい るJ値 や表2-7のJ値 候 補 と矛 盾 しない事

が分 か った。 た だ し32626,33939,34578,34797cm-1の 準位 は、J値 が報告 値 の5に 反 し

て6と 同定 され た。 この不 一致 の理 由は不 明で あるが 、本研 究 の結 果 は約30個 の 自動

電離 準位 のJ値 を基 に決 定 してお り、信頼 で きる もの と思 われ る。ま た近 接 す る複 数 の

準位 が共 存す る可能性 の あ る31857,32135,32970,34128,34209cm.董 の領 域 には、それ ぞ

れ 、少 な くとも1つ のJ=7準 位 が存 在 す る こ とが分 か った。

この様 にJ値 の確 定 した電離 準位 を利 用 す れ ば、電 離 スペ ク トル を測 定す るだ けで、

信 頼性 の高 い 」値 の決 定 が可 能 で あ る。

(3)ガ ドリニ ウムの 自動 電 離準位

ガ ドリニ ウム では40個 以 上 の第2励 起 準位 か ら電 離 スペ ク トル を測 定 し、比 較的 強

い ピー ク約1200個 を解析 して電離 準位 のエネ ル ギー を求 めた。 図2-12に(a)34811cm-1

と(b)34623cm-1の 第2励 起準位 か ら観 測 した電離 スペ ク トル の例 を示す 。 主要 な ピー ク

に は、対応 す る 自動電 離 準位 の エネル ギー と偏 光組 み合 わせ法 で決 定 した 」値 を示 す。

図 の よ うに、異 な る第2励 起 準位 か ら観 測 して も、同 じエネル ギー領域 に現れ る強 い ピ

ー クは 同 じで あ る場 合 が多 か った。ま た、断面積 の特 に大 きい遷移 で はスペ ク トル の飽

和拡 が りが観 測 され た。 図2-12(a)の スペ ク トル を、電 離 レー ザー光 強 度 を飽 和強度 の

2倍 、40倍 、70倍 と変化 させ て測 定 した例 を図2-13に 示 す。波長 の測 定誤差 を減 らす

た め、 この よ うに断面積 の大 きい遷 移 で は電離 光 強度 を下 げて ピー ク波 長 を測 定 した。

多 くの ピー クは、 ウラ ン と同様 、対称 で幅 の狭 い プ ロ ファイ ル を有 してお り、その準

位 エネ ル ギー は ピー クの 中心波 長 か ら算 出 した。ガ ドリニ ウム ではイ オ ンの第1、 第2、

第7励 起状 態 へ収 束す る 自動 電離 リ ドベ ル グ系列 が観 測 され 、特 に 、J値 の小 さい系列

で は、明 らか に非対称 な フ ァノ型 ゐプ ロ フ ァイル が観 測 され た(第5章 図5-12)。 これ

らの準位 の解 析 に は第5章 で述 べ る よ うにMQDT法 を用 い た。

表2-12に は、リ ドベル グ準位 を除 く 自動電 離準位 のエネ ル ギー を示す 。約300個 の 自

動電 離 準位 が49500～54500cm-1の 範 囲 に見 い だ され た。 これ ま で に報 告 され て い る準

位 の うち、Haynam26)とGuyadec44)の 準位 は観 測で きたが 、Mishin25)の エネ ル ギー準位 は

今 回 の値 よ り約3cmgl小 さい こ とが分 か った。 ガ ドリニ ウムで も、選 択則 と偏 光組 み合

わせ法 でJ値 を決 定 した。 「.JP。,」欄 が5,6,7の ものは偏 光組 み合 わせ 法 で ノ値 を決 めた

準位 で あ る。 この ほ か、ガ ドリニ ウムで は、」ヒ0の 第2励 起 準位 か ら励 起 す る電離 準位

はJ=1と 確 定 す るた め 、J=1の 準位 が 多数 同定 で きた。

また偏 光選 択則 に よ る同位 体分 離 で重要 なJ=0の 電離 準位 は、そ の原理 を利 用 して同

定 した。」=0の 自動 電離 準位 へ の遷 移 が禁 制遷 移 とな る励 起 ス キー ム と偏光組 み 合 わせ

で、同位 体 毎 の電離 スペ ク トル を測定 した。す る と奇 同位 体157・155Gdの 電 離 スペ ク トル

では超微 細構 造 に よ りJ=0の 電離 状 態へ 向 か う遷移 の禁制 が解 け るた め、 図2-14の よ

うに奇 同位 体 の電離 スペ ク トル のみ にイ オ ン ピー クが出現 した。この よ うな偶奇 効果 を
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利 用 して多数 のJ=0の 自動電離 準位 を探 査 した。
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.Jp。,とJS。,の一致 は良い が、幾 つ か矛 盾す る結 果 も得 られ た。 例 えば、Guyadecが 」≧0

と報告 してい る49799.6cm-1準 位 は偏 光組 み合 わせ 法 でJ=0の 結果 を得 たが 、複数 の

J=2の 第2励 起 準位 か ら励 起 が観 測 され て お り、選 択 則 で はJ=2と 同定 され た。 また偏

光 組 み合 わせ法 に よ り同 じエネ ル ギー にJ=6の 準位 も重 な ってい るこ とが わか った。ガ

ドリニ ウム で も この よ うに準位 密度 の高い領 域 で は、複 数 のJ値 の異 な る準位 が近接 し

てい る可 能性 が高 い と思 われ る。
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2.52波 長 多光 子法 、3波 長3段 階 法 に よる同位 体 シフ トの測 定

2.5.1目 的 と概 要

レーザー 同位 体 分離 の 同位 体選 択性 を評 価 す る には、高励 起 状態 の 同位 体 シフ トのデ

ー タが不 可欠 で あ る。 ガ ドリニ ウムの場合 、可燃 性毒 物 に有 用 な157Gdな ど奇 同位 体 の

分離 に は、偏 光 に よ る選択 則 の違 い を利 用す る方 法 も考 え られ るが、この方 法 は医療 用

線源 の前 駆体 とな る152Gdの 分離 に は利 用 で き ない こ と、電 離効 率 の点で 不利 な こ と、

な どの欠 点 もある。そ こで、本節 で は同位 体 シ フ トによ る分離 法 の た めに、 ウラ ン とガ

ドリニ ウムの第2励 起 準位 、電 離 準位 の 同位 体 シ フ トを測 定 した。

最近 の 同位 体 シフ ト測 定 では 、古典 的 な フー リエ 分光 法 に加 えて 、 リン グ色素 レー ザ

ー によ る共 鳴蛍 光分 光法10),14),28),45;)48)が盛 ん に用 い られ て い るが、30000cm4以 上 の高

励 起準位 に、この方 法 が利 用 され た例 は これ まで あ ま りない49)一51)。その1つ の理 由は、

こ うした精 密分 光 が主 に核構 造研 究 を 目的 としてお り、強 い配置 間相 互作用 のた めに純

粋 な状 態 が少 ない 高励 起準位 を使 う必 要 がな いた め と思 われ る。ま た、この方 法 で高励

起準位 の遷 移 を観測 す るには 、多段 階共 鳴励 起や 多光子励 起 な ど、手 順 が複雑 にな るこ

とも理 由の一 つ と考 え られ る。

これ に対 し、分 解能 の高 い質 量分析 法 と多段 階 共鳴 電離 法 を組 み合 わせ て 同位 体 シ フ

トを測 定す る方法27),52),53)は、高励 起 準位 の 同位 体 シフ トを測 定す る汎用 性 の高 い方法

と考 え られ る。この方法 は 、先 の方 法 で は測 定 が 困難 な電離準位 の 同位 体 シ フ トに も有

効 で あ る。そ こで、本節 で は2波 長多 光子 、3波 長3段 階共鳴電 離 質量 分析法 を用い て

ウラン、ガ ドリニ ウム原子 の同位 体 シフ トを測定 した。測定 は 、3段 階共鳴 電離 ス キー

ム の 第2励 起 準 位 に 当 た る32000cm-1～36000cm'1に 存 在 す る奇 パ リテ ィ準 位 と、

49950cm"1～SOSOOcm'1に 存在す る偶パ リテ ィ 自動 電離 準位 につ い て行 った。

2.5.2測 定方 法

発 振幅約2GHzの3台 の斜入 射型 色 素 レーザー を光 源 に用 い、各 レーザ ーパル スは遅

延 パル ス発生器 で5ns以 上 時 間的 に分 離 して 照射 した。波長 は フィ ゾー干 渉型 波長 計 で

測 定 した。そ の絶 対値 精度 は約0.005㎜ で あ る。同位 体 シ フ トの測 定 は2波 長 法又 は3

波 長法 で行 った。

図2-15に 高励 起状 態 の 同位 体 シ フ トの測 定原 理 を示 す。(a)は 第2励 起 準位 のエネル

ギー が高 く第1準 位 か ら2光 子 イオ ン化 が起 こ る場合 、(b)は第2励 起準位 のエネ ル ギー

が低 く、2光 子 イオ ン化 が起 こ らない場合 の第2準 位 の同位 体 シ フ ト測定 法、(c)は電離

準位 の同位 体 シ フ ト測 定法 で あ る。(b)の よ うに第2準 位 が第1準 位 とIPの 中間 よ り低

い場 合 は、2光 子 吸収 で はIPま で届 か ないた め(点 線矢 印)、 第2レ ー ザー光 の後 に波

長 の短 い第3レ ー ザー 光 を照射 した。(a)(b)で は第1励 起 レー ザー 、(c)で は さ らに第2

励起 レー ザー も波 長 を235Uと238Uの 共 鳴線 の ほぼ 中間 に同調 した状 態 で、最 終段 の レ

ー ザー波 長 を掃 引 した。 エネル ギー 準位 に共鳴 して現れ る、235Uと238Uの 電 離 スペ ク

トルの ピー ク波長 を、2台 のボ ックスカ ー積分 器 を用 い て同時 に測 定 した。

測定 は5っ の低励 起偶 パ リテ ィ準位 を第1励 起 準位 に用 い て行 った。表2-13に これ ら

の準位 の エネ ル ギー を、同位 体 シ フ トの報 告値 と共 に示 す。 本研 究 ではEnglemanas)の
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報 告 した 同位 体 シ フ トを 下準位 の 同位 体 シ フ トと して利 用 した。238-235の シ フ トは

238-234シ フ トを1.194の 相 対 同位 体 シ フ ト因子 で割 る こ とに よって求 めた。 比 較 のた

め、Blaise14)の238-235シ フ トも表2-13に 示 す。Englemanの 値 とBlaiseの 値 の精 度 は そ

れ ぞれ 、3mK、20～50mKと 報 告 され て い る。

ガ ドリニ ウムの場合 の測 定手 順 もほぼ 同 じで あ るが、リフ レク トロン型 質量 分析器 に

よ り質 量分解 した天然 存 在比 の大 きい6個 の 同位 体 の信 号 を同時 に処理 す るた め、6台

のボ ックスカー 積分器 を使 用 した。同位 体 シ フ トはまず第1レ ー ザー で第1励 起 準位 に各

同位 体 原子 を励 起 し、次 に第2レ ーザ ー を照 射 して 、第2励 起 準位 に共 鳴す る2光 子 電

離 ピー クの シフ ト量 を観 測 す る こ とで決 定 した。シ フ ト量 か ら同位 体 シ フ トを算 出す る

方 法 は、第2.2節 の単色 遷移 の場合 と同様 で あ る。
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2.5.3測 定 結 果 と議 論

(1)ウ ランの第2励 起準位 と 自動 電離 準位 の同位 体 シ フ ト

本方 法 を多 くの準位 に適 用す る前 に 、そ の測 定精度 を確 認 した。図2-15(a)の 励 起 ス キ

ーム を用 いて 、5つ の第1励 起 準位 か ら、9つ の共 通す る第2励 起 準位へ 向か う遷 移 の

質量分 解 スペ ク トル を測 定 した。図2-16(a)に16929cm'1位 か ら観 測 した 、準位 エネ ル

ギー が34161cm61付 近 の2光 子電 離 スペ ク トル を示 す。34160cm.1の 第2励 起 準位 に起

因す る238Uの ピー クは 、隣接 す る34161cm-1準 位 の ピ`.ク に 向か って大 き くシ フ トし

て い る。この よ うなスペ ク トル か ら、238Uと235Uの ピー クの エネル ギー 間 隔 を求 めた。

上 準位 の 同位 体 シフ トは、 その値 か ら、表2-13の 下準位 の同位 体 シフ トを差 し引い て

求 め、 さ らに、各第2励 起準位 毎 に平 均 した。 得 られ た平 均値 を表2-14に 、測 定 した

遷 移 の 同位 体 シ フ トと ともに示す 。個 々の値 の 平均値 か らのず れ は、 ほ とん どが20mK
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程度 ま でで 、 レー ザー の ライ ン幅 か ら見 積 も られ る精 度 と一致 してい る。

..

a

署
憂
CO
.Q
wO

L
a

230..

2㍉

rE
u
mQ

O

a
M
OI
N

m

rE
v
a

塁
a

N

m

a

書
C
OI

C
O
O
O
t
a

Iowerlevel:34434c鵡

2関U

2関u

lowerlevel:34659c酪

窪3℃

214.

34180 34181

LevelEnergy(cry)

34162 4995549960

ロで
LevelEnergy(crd)

(a)2ndsteptransition(b)3rdsteptransition
FIGURE2-16Typicalmass-resolvedionizationspectrumofU.

第2励 起準位 の同位体 シフ ト測 定 は32000～36000cm'1に 存在す る約120個 の準位 に

つ いて行 っ た。 表2-15に 得 られ た原子 の基底 準位 を基 準 とす る同位 体 シ フ トを、文 献

値 とと もに示す 。これ らの値 の符 号 は、238Uの 線 が高 波数側 にあ る場合 をプ ラス として

い る。測 定値 と文 献値 の一 致 は、34599cm-1準 位 を除 いて満 足で きる。 この準位 は、文

献 の問 で も大 きな食 い違 いが存在 し、今 回 の値 はそ の ほぼ 中間の 大 き さで あ る。表2-14

に示す よ うに、3つ の異 な る下準位 か ら測 定 した この準位 の 同位 体 シフ トは13mKの 範

囲で一 致 してい る。 さ らに、後述 す る よ うに、34599cm'1準 位 の今 回 の同位 体 シフ トか

ら求 めた 自動 電離 準位 の 同位 体 シ フ トも、他 の第2励 起準位 か ら決 めた値 とよく一 致す

る。この よ うなデー タ全体 の整 合性 か ら34599cm'1準 位 の今 回の 同位 体 シ フ トは最 も確

か らしい と考 え られ る。

自動 電離 準位 の 同位 体 シフ トも49950～50500cm"1に 存在 す る29個 の準位 につ いて測

定 した。 図2-16(b)に34434cm.1(上)と34659cm'1(下)の 第2励 起 準位 か ら観 測 した

質 量分解 電離 スペ ク トル の例 を示す 。これ らの4っ の ピー クは電 離極 限近傍 の 自動電離

準位 に対応 してい る。は じめの2つ の準 位 は極 限直 下 にあ り、レー ザー照射 後 印加 した

パル ス電 場 で電離 した もの と考 え られ る。49952cm●1準 位 へ の遷移 の同位 体 シ フ トは、

他 の3っ の準位 べ 向 か う遷移 の 同位 体 シ フ トとは明 らか に反 対 の符 号 で あ る。これ らの

準位 の 同位 体 シフ トは、第2励 起 準位 と同 じ方 法 で決 定 した。結 果 は表2-16に 示す 。

測 定 した 同位 体 シ フ トは 、第2励 起準位 と同様 、一300～一800mKの 範 囲 に分布 してい る。

自動電離 準位 の 同位 体 シフ トの測 定精度 は49957、50421cm1位 を除 いて±20mKと
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評価 され る。 これ ら2準 位 は線 幅 が広 い た め、誤 差 は±30mK程 度 で あ る。

重 元素 の 同位 体 シフ トは主 に フ ィー ル ドシ フ トが寄 与 してい るの で、そ の準位 同位 体

シ フ トは電子配 置 に強 く依 存す る。電 子 配置 混合 やCross-Second-Order効 果54)が な けれ

ば 、同 じ配 置 、分 光項 に属 す る準位 は 同 じ同位 体 シ フ トを持 つ。そ の大 き さは、核 位 置

で波動 関数 の振 幅 が極 大 とな るs電 子 の数 に よって大 き く変化 す る。ウラン原 子 の基 底

状態 は ノ3ぬ2な ので 、電 子配 置 にS電 子 が な い と大 きな負 の シ フ トを生 じる。 同位 体 シ

フ トが一700mK近 い第2励 起 準位 はf4dpの 様 なs電 子 のな い配置 に属 す る と思 われ る。

(2)ガ ドリニ ウムの第2励 起 準位 と自動電 離 準位 の 同位体 シ フ ト

測 定 したガ ドリニ ウムイ オ ン の飛 行 時 間(TOF)波 形 の 例 を図2-17に 示 す 。各 同位 体 の

ピー クは時 間的 に完全 に分解 され てお り十分 な質 量 分解 能 が あ る。各 ピー クの飛 行 時 間

に合 わせ て ボ ックス カー 積分 器 の ゲー トを設 定 し、各 同位 体 の電離 スペ ク トル を 同時 に

測 定 した。 この様 に して16824cm'1の 第1励 起 準位 か ら観 測 した2色 多 光子 電 離 スペ ク

トル の例 を図2-18に 示 す。 同位 体 シ フ トが大 き く異 な る2つ の第2励 起 準位34720cnゴ1、

34719cm-1に 共鳴 す る ピー クが現 れ て い る。 図 で は比較 のた め 、偶 同位 体 の スペ ク トル

のみ を示 してい る。 この様 な ピー クの シ フ ト量 か ら、第2.2節 の単色 遷 移 の 同位 体 シ フ

ト解 析 で用 い たの と同 じ方 法 で、約70個 の第2励 起 準位 の同位体 シ フ トを求 めた。
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表2-17に 測 定 した第2励 起準位 の 同位 体 シ フ トをま とめ る。ガ ドリニ ウムの 同位 体

シ フ トは+100か ら一300mKの 範 囲 に分布 してい る。測定精 度 は ±10～20mKで あ る。文献

値 と比 較 す る と、Ahmad55あ56)の 値 とは系統 的 なず れ が認 め られ る もの の、それ 以外 の文

献 値 とは一 致 して い る。 また 、表2-4の 単 色 多光子 遷移 か ら求 めた 同位 体 シ フ トと比較

す る と、34624cm曙1と35606cm"1:位 を除 くほ とん どの準位 で測 定誤 差 内 で一致 した。1
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波 長法 と、多段 階 法 に はそれ ぞれ 次 の様 な特 徴 があ り、両者 を組 み 合 わせ る こ とで よ り

正確 で系統 的 な測 定 が可能 にな る もの と思 われ る。

(a)単色多 光子 法

使 用す る レー ザ ー は1台 。 強 い光で1波 長 多 光子 共鳴 電離 スペ ク トル を測定

長 所:測 定 が容 易 で あ る、 短所=励 起 スキー ム の確 定 が必 要

(b)多段 階 法

第1レ ー ザー で第1励 起 準位 に励 起 、次 に第2レ ーザ ー で2光 子 電離 スペ ク トル

を測 定

長 所:第1励 起準 位 が確 定 してい る、 短所:測 定 手順 が1波 長 法 よ り煩 雑

ガ ド リニ ウ ム の 自動 電 離 準 位 の 同 位 体 シ フ トは 、 電 離 断 面 積 の 大 き い50052.5,

50040.9cm-1準 位 を は じめ約20個 の準位 で測 定 した。34811cm'1の 第2励 起準位 か ら観 測

した これ らの電離 準位 の スペ ク トル を図2-19に 示す。上 の3つ が 同位 体 毎 の共 鳴イ オ ン

化 スペ ク トル で 、 下 の2つ は同時 測 定 したGdの 高速 、低速 光 ガル バ ノスペ ク トル(第

3章3.3節 参 照)で ある。図 か らこの2つ の 自動電 離遷移 の同位 体 シ フ トは一79mK,一89mK

とな り、観 測 に用 い た 下準 位(34801cmI)の 同位 体 シ フ トー174mKか ら、 自動 電離 準位 の

同位 体 シフ トは一253mK,一263mKと な った。表2-18に これ らの結 果 をま とめ る。 ア ス タ リ

ス クは異 な る下準位 か ら観 測 した遷 移 の平 均値 で あ る こ とを意 味す る。シ フ トの大 き さ

の分布 は第2励 起 準位 と同程 度 で あ る こ とが分 か った。
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ガ ドリニ ウムで も同位 体 シ フ トと電子 配 置 の関係 に注 目す る と、電 子 配置 が同 じ準位

の 同位 体 シフ トは同程 度 で あ っ た。 さ らに3個 のs電 子 が あ る配 置 は正 符 号 、s電 子 が2

個 以 下の配 置 は負 符 号 で 、s電 子数 が減 るほ ど大 きな負 の シ フ ト量 に な る こ とが分 か っ

た。 これ は同位 体 シ フ トの大 き さが原子 核 近傍 の 電子密 度 に比例 し、 コア 貫入 性 のs軌

道 電子 が 多 いほ ど大 きい とい う原 子構 造計 算 の結 果 と、ガ ドリニ ウム原 子 の基 底状 態 が

ウラ ン と同様 、s電 子2個 のゾ7ぬ2配 置 で あ る こ とか ら理 解 で きる。 図2-20に ガ ドリニ ウ

ム と同 じ電子 配置 を持 つ キ ュ リウムでR句nak57)ら がHXR法(相 対論 的補 正 を加 えたバ ー
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トリー フォ ック法)に よ り計 算 した各電 子配 置 の原 子核 付近 の電 子密度 と、今 回得 られ

た電 子配 置毎 の 同位 体 シ フ ト平 均値 の関係 を示 す。同位 体 シフ トの大 き さは核 の電 子密

度 の増 加 に対 して直線 的 に増加 してお り、ア クチ ノイ ドとランタ ノイ ドで電子 配置 毎 の

電子密 度 の相対 関係 は変 らな い こ とが示 唆 され る。 また、以上 の結果 か ら、同位 体 シ フ

トが一250mK程 度 の 自動電 離 準位 の電子 配置 は、s電 子 のLゾ7ar3な どの配 置 で あ る と推

定 され る。
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2.6第2章 の ま と め

本 章で は ウラ ン とガ ドリニ ウムの エネ ル ギー準 位 に関す る分光 測 定 につ い て述 べ た。

第2.1節 で は本研 究全般 に使 用 した共 鳴 光イ オ ン化 質量 分析 装 置の概 要 をま とめた。

第2.2節 で は ウラ ン とガ ドリニ ウムの 単色 多光 子電 離遷 移 を観 測 し、遷 移 の始状 態 をポ

ンププ ロー ブ分光 に よ り決 定 した。 この始状 態 と単色遷移 の 中心波長 か ら、そ の励起 ス

キー ムを調 べ 、ほ とん どの単色遷 移 が 、1段 目、2段 目の準位 の うちいずれ か一 方 に共

鳴す る3光 子共 鳴イ オ ン化 遷移 で あ る こ と、また2段 目で 共鳴 す る遷移 の方 が、1段 目

で共鳴す る遷 移 よ り多 く、線 幅 が狭 く強 い こ とを示 した。 さ らに、単色 遷移 の同位 体 シ

フ トか ら、経 由す るエネ ル ギV準 位 の 同位 体 シ フ トを決 定 した。

第2.3節 で は2波 長 多光 子法 で基 底状 態 や 準安 定状 態 か ら励 起 す る奇パ リテ ィ第2励

起 準位 を探 査 した。そ の結 果 、ウランで は新 た に 同定 した150個 の 準位 を含 む約450個

の準位 を31300～36400c㎡ 且の範 囲で観 測 し、ガ ドリニ ウムで は新 準位38個 を含 む約90

個 の準位 を31000～37000c血'1の 範 囲 で観 測 した 。 共鳴 電離信 号 と光 ガル バ ノ信 号 の同

時測 定体 系 で は、各 スペ ク トル の信号 感 度 に差 が あ り、同時測 定 に よって 高励 起準位 を

よ り確 実 に探 査 で き る こ とを示 した。

第2.4節 で は3波 長3段 階共 鳴電離 質 量 分析 法 で 自動 電離 準位 のエネ ル ギー と」値 を

決 定 した。 そ の結果 、 ウラ ンで は約150個 の 自動電離 準位 を49930～51200cm-1の 範 囲

で観 測 し、 ガ ドリニ ウム では約350個 の 自動 電離 準位 を49600～54600cm'iの 範 囲で観

測 した。 これ らの準位 の 」値 は 、選 択 則 に よる方 法 の ほか 、偏 光組 合 わせ 法 に よって 同

定 した。 さらに、」値 が確 定 した 自動 電離 準位 を使 って 、第2.3節 でJ値 が確 定 しなか

った ウランの高励 起奇 パ リテ ィ準位 のJ値 を多数 確 定 した。

第2.5節 で は2波 長 多光 子 、3波 長3段 階 共鳴 電離 質 量 分析 法 を用 い て 、32000cm-1

～36000cm'1に 存 在 す る奇パ リテ ィ第2励 起 準位 と、49950cm'1～50500cm-1に 存 在す る

偶 パ リテ ィ 自動 電離 準位 の同位 体 シ フ トを測 定 した。同位 体 シフ トの大 き さはS電 子 の

数 に比例 してお り、基 底状 態 にS電 子 が2個 あ る ウ ランや ガ ドリニ ウムで は 、S電 子 の

数 が減 る ほ どマ イナ ス側 に大 き くシ フ トす る こ とが分 か った。

以上 の結 果 、ウラン とガ ドリニ ウムの レー ザ ー 同位 体分 離 に必 要 な多段 階電 離 ス キー

ム の うち、これ まで ほ とん ど知 られ てい なか った高励 起 準位 のエネル ギー準位 構 造 の全

容 を明 らか にす る こ とが で きた。
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.Table2-10bservedsingle-colormultiphotonionizationtransitionsofGadolinium.

no. wavelength

(nm)

intensitylinewidth

(mk)

IS16aisa

(mk)

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

ii

12

13

is

lS

16

17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

43

44

45

633.770

630.836

626.646

624.543

624.534

623.165

618.540

609.902

607.647

606.258

605.86藍

605.233

605.065

604.196

602.328

600.082

596.759

596.648

596.511

596.234

593.797

592.326

591.706

591.332

591.044

591.022

585.228

584.872

584.259

584.205

581.'788

580.789

580.365

579.337

579.138

575.656

575.188

575.059

574.636

574.467

574.050

573.217

570.943

570.809

570.628

I

II

I

I

I

I

I

I

I

I

I

II

II

I

I

I

I

I

I

I

I

III

I

I

I

I

III

I

I

I

I

I

I

II

I

I

I

II

I

I

I

II

I

II

I

60

80

100

160

60

70

70

60

60

70

60

90

70

60

60

40

60

60

70

60

130

60

140

80

70

100

80

80

70

90

40

220

80

90

190

80

160

60

180

190

60

160

190

70

70

一95

-72 .

韓37 ..「

一31

-138 .

一31

-ai=

一123 .

一23

-39 .

一46

-ao

-36.

一79

-33:

一24

-128

-38

-134

-46

一31

24

-84 ,

謄32
..

一55

-88

53

-31

-122`

一14b

4

33

2

-iis:

一9

-113 .

33く:』

一119`

一119

1

-120

軸121 ..

一39

-46
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Table2-1 (continued)

no. wavelength

(㎜)

intensitylinewidth

(mk)

ISisais4

(mk)

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

60

61

62

63

64

65

66

67

68

69

70

71

72

569.625

568.667

567.955

565.676

563.198

562.956

562.906

562.794

562.253

561.796

561.545

560.926

560.909

550.591

548.974

545.253

545.201

537.896

537.741

536.995

536.908

535.065

534.975

534.543

534.122

532.282

532.147

I

I

I

I

II

I

IV

I

II

I

III

I

I

II

I

I

I

I

I

I

I

I

I

N

I

I

I

260

160

110

70

iio

240

80

70

80

ioo

70

60

90

70

220

iso

200

190

isa

i2a

110

100

120

140

170

iao

一lip

-119

-106

-35

-48

-115

-108

-74

顧35

一52

-50

-82

-67

-50

-33

-114

-93

噂37

-13

-iii

-52

-34

-103

-1

IS16び154は 同 位 体160Gdと154Gdの 同 位 体 シ フ ト

mkは10-3cmO1
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Table2-2TransitionsusedforpumpandenhancementprocessforGd.

Wavelength

(㎜)

Initialstate Finalstate

E1(cm'韮) configurationtermJI E2(cm『 且)」2

o

622.443

625.574

638.269

629.286

640.854

0/7ぬ29D

Zis

533

999

1719

∫7歯29D

/7ゐ29D

/7ぬ29D

f'aS19D

2

3

4

5

6

617.659

624.302

627.488

640.236

634.787

626.334

6378

6550

6786

7103

7480

7234

ノ'742∫

ノ7423

/742∫

ノ'7423

/7425

/7ぬ2

11F

"F

tiF

HF

且1F

7D

2

3

4

5

6

4

160613

161954

161954

168855

173186
一一 一一一 口o層一 ■●

22563

22563

22718

22718

23229

23196

3

3

5

5

6

5
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Table2-3 Excitationschemesforsingle-colormultiphotontransitionsofGd.

na.Wavelength

(nm)

Wavenumber Initial 1ststep 2ndstep Remazks

(cm圏1) El(㎝'1)ノ, E2(㎝'i)」2△1(cm'1) E3(㎝'1)ノ3△2(cm'1)

1

2

3

4

5

6

7

8

9

to

重1

12

13

14

1S

lb

17

竃8

19

20

21

22

23

24

25

26

27

is

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

43

as

45

633.770

630.836

626.646

624.543

624.534

623.165

618.540

609.902

607.647

606.258

605.861`

605.233

605.065

604.196

602.328

600.082

596.759

596.648

596.511

596.234

593.797

592.326

591.706

591.332

591.044

591.022

585.228

584.872

584.259

584.205

581.788

580.789

580.365

579.337

579.138

575.656

575.188

575.059

574.636

574.467

574.050

573.217

570.943

570.809

570.628

15774.233

15847.598

15953.560

16007.280

16007.510

16042.676

16162.631

16391.539

16452.368

16490.062

16500.867

16517.989

16522.575

16546.339

16597.653

16659.775

16752.543

16755.659

16759.507

16767.294

16836.107

16877.918

16895.603

16906.289

16914.527

16915.!57

17082.622

17093.020

17110.954

17112.535

17!83.627

17213.184

17225.760

17256.325

17262.255

17366.669

17380.799

17384.698

17397.495

17402.613

174藍5255

17440.562

17510.025

17514.136

17519.691

999.121

2!5.124

0.ooa

532.977

1719.087

17且9.087

1719.087

999.121

1719.087

215.124

532.977

1719.087

999.121

蓋719.087

0.000

215.124

1719.087

532.977

2董5.124

0.000

6550.395

999.121

7103.420

999.121

215.124

7103.420

532.977

532.977

532.977

999.121

215.124

6786.184

532.977

532.977

532.977

7480.348

0.ooo

215.124

532.977

2藍5.124

215.124

532.977

999.121

532.977

215.124

5

3

2

4

6

6

6

5

6

3

4

6

5

6

2

3

6

4

3

2

3

5

5

5

3

5

4

4

4

5

3

4

4

4

4

6

2

3

4

3

3

4

5

4

3

16061.2733

23389.7823

23999.9125

17617.7673

23999.9125

17795.2673

17380.8272

17930.5164

17617.7673

17973.6114

18509.1985

一1.45

3.28

0.89

2.17

0.54

o.oa

0.03

o.oa

O.03

0.07

0.05

32547.605

31907.023

31907.023

32547.605

33734.104

33804.517

34044.335

33782.145

34623.946

33195.303

33534.714

34754.996

34044.335

34811.796

33195.303

33534.714

35224.176

34044.335

33734.104

33534.714

34754.996

40894.575

34811.796

34044.335

34698.22

34719.13

34754.99

35224.17

34582.51

41212.62

34984.56

35045.76

4

4

6

6

6

3

3

42212.626

34984.563

35045.763

35561.304

35254.591

0.01

-3 .30

-o.io

O.06

-0.01

0.07

-o .oz

-0.06

0.11

0.os

o.oa

-0 .07

0.06

0.02

・0.01

0.04

0.oo

O.03

-o.oa

o.tz

0.03

-0.06

0.09

0.藍5

o.oo

O。11

0.〉 〉

一〇.oz

O.13

0,07

0.07

0.13

周LO7

o.oa

o.iz

0.05

0.os

48321.79`

47757.89`

47860.66`

48554.79`

1719-34699a

1719347208

0.33036'

40222.61ｰ

40933.73ｰ

42213.70ｰ
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Table2-3(continued)

no.WavelengthWavenumber

(nm)(㎝'i)

Initial 1ststep 2ndstep Remazks

E1(cm帰1)ノ, E、(cm'1)」2△1(㎝'且) E3(㎝'1)ノ3△z(cm'1)

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

60

61

62

63

6a

65

66

67

68

69

70

71

72

569.625

568.667

567.955

565.676

563.198

562.956

562.906

562.794

562.253

561.796

561.545

560.926

560.909

550.591

548.974

545.253

545.201

537.896

537.741

536.995

536.908

535.065

534.975

534.543

534.122

532.282

532.147

17550.540

17580.106

17602.144

17673.059

17750.818

17758.448

17760.026

17763.560

17780.652

17795.116

17803.070

17822.716

17823.256

18157.258

18210.739

18335.014

18336.763

18585.786

18591.143

18616.970

18619.987

18684.121

18687.265

18702.367

18717.108

18781.809

韮8786574

532.977

215.124

7562.457

215.124

215.124

215.124

215.124

532.977

0.ooo

o.ooa

O.000

215.董24

532.977

999.121

999.121

7480.348

7234.910

7234.910

0.ooo

6786.藍84

6550.395

6378.146

6976.508

999.121

7103.420

0.ooo

6378.146

4

3

3

3

3

3

4

z

z

2

3

4

5

5

6

4

4

2

4

3

2

5

5

5

2

2

18083.6425

17795.2673

25164.6402

17973.6114

17973.6114

17795.2673

25815.3306

25571.6724

zss20.noa

25403.2653

25661.3406

19700.6065

zsszo.noa

25164.6402

0.13

0.04

0.oa

o.oa

-1.54

0.藍5

一〇 .03

0.oo

O.02

0.11

一2 .43

-oss

O.19

一〇.os

35561.30

35716.79

35735.21

35735.21

36060.12

35561.30

35606.14

35860.58

36179.44

37313.72

4

3

5

5

4

4

z

3

4

3

38403.925

0.06

0.03

3.19

0.03

0.03

0.oo

0.00

0.03

-o.oa

O.08

0.07

999-36161ｰ

0・竃77508

1719-19480ｰ

533-36123'

37420.63"

999-37bb9'

37182.33ｰ

43790.38ｰ

43746.43ｰ

44351.08ｰ

215-37649'

37563.66"

△童,△2:準 位エネル ギーの報告値E2,E3と 波長か ら計算 したエネル ギーの差

Excitationschemecandidatesfoundnottobetruefromthisstudy.

bNewodd -paritystatesproposedinthisstudy .

`The3rdstatesexpectedtobeinvolvedinfour -photonabsorption .

aThetransitionspredictedbySmithetal(1988)is>
.

eThetransirionsreportedby】 日【ashidaetal(1996)58)
.
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Table2-40bservedsingle-colormultiphotonionizationtransitionsofUranium.

wavelengthI
nt

nm

initialstate` 1ststep

El(cm'1)ノ1 E2(cm-1)

deviation=i一一一li

teratureJ

Zcm

665.01

664.96

644.85

611.62

610.00

599.79

591.54

589.87

580.50

578.32

576.38

575.89

575.76

570.29

568.54

567.74

566.95

558.45

557.76

556.44

555.75

544.58

542.97

540.08

538.56

538.40

538.19

533.65

532.30

5762.078

4275.707

7326.118

4275.707

0

6249.029

5991.313

7645.645

7326.118

0

0

6249.029

4453.419

3800.829

620.323

7005.532

4453.419

3800.829

620

4275.707

3800.829

7645.645

3800.829

7005.532

4453.419

3800.829

5

6

7

6

6

6

4

8

7

6

6

6

4

7

5

6

4

7

6

7

8

7

6

4

7

21265.094

20621.298

23715.292

20943.428

16900.387

23197.009

23212.495

24932.895

24671.388

34718.064

34725.340

23779.257

22038.034

21409.973

18253.870

24906.878

22377.764

21767.971

36597.400

22633.158

22311.809

26208.803

22368.467

25580.751

23186.939

22582.654

6

5

6

6

7

7

5

8

6

5

7

4

8

6

6

5

7

345

7

6

7

7

6

4

6

0。17

-o.io

-0 .27

0.16

-0.04

0.ai

O.58

-0 .57

-0 .41

0.59

0.87

-0 .15

-0 .57

-0.33

-0 .19

0.40

-0 .45

-0 .73

0.02

0.24

一〇.33

-0 .27

0.77

0.43

0.16

-0 .63

d

b,d

d

a,d

a,b

a,b,d

　

a,d

　

a,b,d

a,b,d

a,d

a,d

a,d

a,d

d

d

d

d

Int:イ オ ン 信 号 強 度(IVが 最 大)

deviation:準 位 エ ネ ノLギ ー の 報 告 値E2と 波 長 か ら 計 算 し た エ ネ ル ギ ー の 差

Magoetal(1987)5).

nDasguptaeta!(1988)9') .

BlaiseandRadziemski(1976)ia>

己Levesqueetal(1998)8)
.
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Table2-51sotope-shiftsforthelst-and2nd-excitedlevelsofGd.

level

(㎝'1)

transition

no.

△Tl60.置54(mK)

measuredreported

17380.8

17617.8

17795.3

17930.8

17973.6

18083.6

18509.2

33195.3

33534.7

33734.1

33782.1

33804.5

34044.3

34582.5

34623.9

34698.2

34719.]

34755.0

34811.8

34984.6

35045.8

35224.2

35254.6

35561.3

35606.1

35716.8

35735.2

35860.6

36060.1

36179.4

37313.7

37420.6

37563.7

38403.9

37

40

35,47

39

42,51

46

43

10,15

ii,Zo

5,19

8

6

7,13,18,25

31

9

27

zs

12,22,29

14,24

33,38

34,41

17,30

45

44,49,54

56

50

52

57

53

58

59

60

71

69

一113

-119

-iis

-iis

-11.7

鴫110

-119

a2

-91

-267

.241

-53

-69

-291

-37

-173

109

-62

-156

68

-0

-243

-91

ai

-ioa

-95

-215

-99

-145

-161

-129

-95

-zo6

-99

一121.4旦

一iao .oe

-117 .5

-119.8島

一122.6'

一114.58

-121.4n

一69 .2

-84 .8

一180.Oa

一69.8"

0.0"

一78 .8a

ecalculatedfromthelineISofKronfeldteta!(1990ソo)
.

bcalculatedfromthelineISofWakasugietal(1990)59
.

calculatedfromthelinelSofAlyetal(1994)so>

acalculatedfromthelineISofJia
etal(1993)49,
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Table2-6FirstexcitedstatesusedforthesurveyofGd.

SymbolEnergy(cm')a.10

lA

lB

2A

2B

zc

3A

3B

3C

3D

4A

4B

4C

4D

SA

SB

SC

6A

6B

7A

7B

15121.220

17227.969

16923.378

17380.827

17749.978

16061.273

16920.400

17617.767

17795.267

16195.999

16824.589

17930.516

17973.611

15665.424

16885.739

18083.642

17318.942

18070.257

16775.024

18014.403

1

1

2

2

2

3

3

3

3

4

4

4

4

5

5

5

6

6

7

7

aLevelenergiesandJ -valuesarefromMartinetal(1978)11).
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画

Table2-70bservedhigh-lyingodd.levelsofGd.

observedlevels reportedlevels

Energy(cm'1) ノーvalue 1stexcitedlevels Energy(Clll置)ノ ーva藍ueReference

30951.25

31064.70

31171.23

31236.88

31269.49

31368.12

31394.1]

31413.12

31413.81

31542.41

31627.19

31633.99

31766.57

31772.90

31842.59

3190フ.10

31972.31

32072.90

32176.49

32181.69

32220.38'"

32255.39

32512.66

32547.51

32565.89

32570.17'"

32572.64

32632.91

32652.14

32660.84

32729.66

32881.70

32925.50

32928.71

32957.82'"

33037.81

33061.50

33189.47

33195.31

33352.93

33391.36

33405.97

33478.31

33491.37'"

33534.71

33655.33

33734.11

33782.18

33804.48

33818.84

33823.07

4,5,6SB

1,21B,2A

6SB,7A

o,i,aiB

43A,3B,4B,SB

32A,3A,3B,4A

43A,3B,4A,4B,SB

21B,2A,3B

6,76A,7A

32A,3A,3B,4A,4B

32A,3A,3B,4A,4B

54A,4B,SB,6A

54A,6A

1,21B,2A

o,i,ziB

3,43A,4A

21B,2A,3A

32A,3A,3B,4A,4B

43A,3B,4A,4B,SB

2,3,4,52A,3A,3B,4A,4B,SB

2,32A,3B

21B,2A,3A,3B

5,6SB,6A

54A,4B,SB,6A

32A,3A,3B,4A,4B

32A,2B,3A,3B,4A

3,43A,3B,4A,4B

21B,2A,2B,3A,3B

1,21B,2A,2B

1,21A,1B,2A,2B

21B,2A,2B,3B,3C

1,21B,2A,2B

43A,3B,3D,4A,4B,SA,SB

54A,4B,SA,SB,6A

21A,1B,2A,2B,2C,3A,3B,3C,3D

1,21A,1B,2A,2B

5,6SA,SB,6A

32A,2B,2C,3A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D

32A,2B,2C,3A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D

32A,2B,2C,3A,3C,3D,4A,4B,4C,4D

4,5,6SC

21B,2A,2B,2C,3C,3D

43A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D,SA,SC

54A,4B,4C,4D,SA,SB,SC,6A,6B

43A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D,SA,SC

4,5,6SC

43A,3B,3C,3D,4A,4B,4D,SA,SB,SC

54A,4B,4D,SA,SB,SC,6A,6B

6,76A,6B,7A

4,5,6SC

54A,4B,4C,4D,SA,SB,SC,6A,6B

31542.413

31633.995

31766.595

31907.020

32176.447

32181.645

32220.343

32547.600

32660.836

32925.478

32928.702

32957.765

33061.555

33189.474

33195.300

33491.370

33534.711

33734.095

33782.140

33804.505

33823.080

3

5

5

3

4

3

z

5

i

4

7

2

6

3

3

5

4

4

5

7

5

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a
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Table2-7(continued)

observedlevels reportedlevels

Energy(cm'1) ノーvalue 1stexcitedlevels Energy(cm層i)ノ ーvalueReference

33951.44

34044.33

34555.00

34582.51

34582.54

34586.77

34601.69'"

34623.96

34697.75

34698.20

34719.09

34720.20

34754.97

34811.75'"

34906.15

34911.43

34984.50

35045.72

35224.18

35254.62

35435.99

35561.28

35603.57

35606.18

35716.79

35735.22

35860.59

35997.01

36046.63

36060.12

36123.79

36160.86

36179.44

36182.69

36268.43

36270.13

36326.64

36357.09

36360.10

36381.66

36386.36

36541.25

36577.01

36616.72

36653.94

36853.16

32A,2B,2C,3A,3B,3D,4A,4B,4C,4D

54A,4B,4C,4D,SB,SC,6A,6B

3,43B,3D,4A,4B,4C,4D

21B,2A,2B,2C,3A,3B,3C,3D

32A,2B,2C,3A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D

i>2iB,is,Zc

o,i,aiB

6SB,SC,6A,6B,7A

1,21B,2A,2B

43A,3B,3C,3D,4A,4C,4D,SB

43A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D,SB,SC

54B,4C,4D,SC,6A,6B

6SB,SC,6A,6B,7A

65B,SC,6A,6B,7A

21B,2A,2B,2C,3A,3B,3C,3D

54A,4B,4C,SB,SC,6A,6B

32A,2B,2C,3A,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D

32A,2B,2C,3B,3C,3D,4A,4B,4C,4D

6SB,SC,6A,6B,7A

1,21B,2A,2B

21B,2A,2B,3B,3C,3D

43B,3C,3D,4B,4C,4D,SB,SC

43B,3C,4B,4C,4D,SB,SC

21B,2A,2B,3B,3C,3D

32A,2B,3B,3C,4C,4D

S4C,4D,SB,SC,6A,6B

32A,2B,3B,3C,3D,4C,4D

32B,3C,3D,4C,4D

3,4,54D

43C,3D,4C,4D,SC

21B,2B,3C,3D

6,76A,6B,7B

43C,3D,4C,4D,SC

32B,3D,4C,4D

2,32B,3C,3D

54C,4D,SC,6A,6B

43C,3D,4C,4D,SC

5,6SC,6B

1,2,32C

54C,4D,SC,6B

3,43C,3D,4C,4D

54C,4D,SC,6B

3,43C,3D,4C,4D

3,43D,4C,4D

54C,4D,SC,6B

54C,4D,SC,6B

33951.525

34044.330

34554.985

34586.730

34623.935

34698.222

34719.128

34720.193

34754.990

34811.786

34906.200

34911.443

34984.563

35045.755

35254.585

3.5435.990

35561.302

35603.585

35606.143

35716.787

35860.584

35997.029

36060.122

35179.444

36182.700

36268.455

36326.630

36360.088

36381.675

36386.383

36541.260

36576.972

36616.719

36653.970

36853.110

3

5

4

1

6

4

4

5

6

6

2

S

3

3

1

z

4

4

2

3

3

3

4

4

3

2

4

1

5

4

5

3

4

5

5

a

a

a

b

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

8Martinetal(1978)1D
.

bHaynametal(1993)zs>

*Thelevelidentificationwasconfirmedbymeasu血gionizationspectrum
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Table2-8FirstexcitedlevelsusedforthesurveyofU.

Symbol Energy(cmi)a ノ

4A

4B

4C

SA

SB

SC

SD

SE

SF

6A

6B

6C

6D

6E

6F

6G

7A

7B

7C

8A

16121.933

17468.213

18185.999

14839.736

15720.682

16294.017

16929.760

17369.550

18406.522

14643.867

15638.367

16195.360

16505.773

17070.469

17361.895

18759.179

15631.855

16900.387

18839.262

20528.898

4

4

4

5

5

5

5

5

5

6

6

6

6

6

6

6

7

7

7

8

aBlaiseandRadziemski(1976)la>
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Table2-90bservedhigh-lyingoddlevelsof238U

observedlevels reportedlevels

Energy(cm'1) ノーvalue 1stexcitedlevels Energy(CTII且)ノ ーvalueReference

31319.95

31347.58

31425.97

31429.96

31458.58

31509.59

31529.30

31536.97

31564.02

31575.61

31583.67

31602.84

31649.36

31651.86

31695.47"'

31697.73

31698.83

31712.20

31723.63

31747.01

31748.41

31785.87

31797.78

31821.73

31832.35

31837.92

31847.58

31853.75

31857.84

31865.70

31868.78

31884.40

31899.83

31906.10

31915.29

31966.84

31983.40

31988.79

31995.92

31997.27"

32005.76

32018.12

32019.89

32022.20*

32050.45

32068.10

32094.60

32099.05

32112.44

32123.35

4,5,6

4,5,6

4,5,6

4,5,6

4,5,6

5,6

6,7

5,6

5,6

6,7

5,6,7

5,6

4,5,6

6

6,7

5,6

4,5,6

6

6,7

6

5,6

5,6

6

6

6,7

4,5,6

5,6

4,5,6

6,7

4,5,6

6

5,6

4,5,6

6,7,8

5,6

6,7

4,5,6

5,6

6,7,8

4,5,6

5,6

6

6,7

4,5,6

4,5,6

4,5,6

4,5,6

5,6

6,7

5

SA

SA

SA

SA

SA

SA,SB,6A,6C

6B,6C,7A

SA,6A,6C

SB,6A,6C,6D

6A,6B,6C,6D,7A

6A,6C,6D

SA,SB,6A,6B,6C,6D

SA,SB

SA,SB,6B,6C,6D,7A

6B,6D,7A

SA,SB,6B,6C,6D

SA,SB

SA,SB,6A,6B,6C,6D,7A

6A,6C,6D,7A

SA,SB,6A,6B,6C,6D,7A

SA,SB,6A,6B,6C,6D

SB,6A,6B,6C,6D

SB,6A,6B,6C,6D,7A

SA,6B,6D,7A

6B,6C,6D,7A

SB

SA,SB,6A,6B,6C,6D

SB

6A,6B,6C,6D,7A

SB

SA,6A,6B,6C,6D,7A

SA,6A,6B,6C,6D

SB

7A

SA,SB,bA,6C,6D

6B,6D,7A

SD

SA,SB,SD,6A,6B

7A

SA,SB,SD

SA,SB,SD,6D

SA,SD,6A,6B,7A

6B,6D,7A

SA,SB,SD

SB,SD

SD

SD

SD,6D

6B,6D,6E,7A

4A,SB,SD,6B,6D,6E

31347.5014

31425.7975

31509.3945

31536.9075

31583.7575

31785.7945

31837.8874

31847.5275

31857.7976

31884.3625

31899.8464

31915.2115

31988.8655

31997.5034

32005.6485

32019.8867

32094.4294

32123.5345

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

a

h

a

a

a

a
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Table2-9(continued)

observedlevels

Ene卿(C㎡1) J-value 1stexcitedlevels

32135.59

32135.99

32158.95

32170.23

32192.50

32193.98

32199.92

32220.34

32237.99

32257.03

32258.66

32267.77

32273.59

32285.14

32286.20

32293.92

32332.49

32336.52'"

32340.04

32343.39

32347.28

32351.50

32364.50

32368.78

32422.89

32427.06

32430.58

32445.18

32467.66

32471.88

32477.09

32480.00

32482.43

32489.00

32503.49

32532.62

32534.12

32541.81'"

32545.95

32546.53

32582.42

32583.31

32584.41

32599.22

32616.49

32626.53

32638.75

32639.80

32655.52

32660.66

6,7

4,5

6,7,8

3,4,5

4,5,6

5,6

5

6

4,5

S

4,5

5,6

5,6,7

5

6

3,4,5

6,7,8

4,5

5,6,7

5

5,6

3,4,5

6,7

4,5

5,6

4,5

5,6

6

3,4,5

5,6,7

3,4,5

4,5

5,6

4,5

5

4,5

6

5

6,7

3,4,5

6

4,5

5

6,7

6,7,8

6

5

4,5,6

4,5

5,6

6B,6D,6E,7A,7B

4A,SB,SD

7A

4A

SB,SD

SB,SD,6B,6D,6E

4A,SB,SD,6D,6E

SB,SD,6B,6D,7A

4A,SB,SD

4A,5B,SD,6B,6E

4A,SB,SD

SB,6B,6D

6B,6D

4A,SB,SD,6B,6E,6F

SD,6B,6E,6F,7A

4A

7A,7B

4A,SB,SD

6B

4A,SB,SD,6A,6B,6E,6F

SB,SD,6A,6B,6E

4A

6B,6E,6F,7A

4A,SB,SD

SB,SE,6B

4A,SA,SB,SD,SE

SB,SD,6B,6D,6E,6F

SB,SD,SE,6B,6F,7A

4A

6A,6B,6E,6F

4A

4A,SA,SB,SD,SE

SB,SD,SE,6A,6B,6E,6F

4A,SA,SB,SD,SE

4A,SA,SB,SD,SE,6A,6B;bE,6F

4A,SA,SB,SD,SE

SA,SB,SD,SE,6B,6E,6F,7A

4A,SD,SE,6A,6B,6E,6F

6A,6B,6E,6F,7A

4A

SA,SB,SD,SE,6A,6B,6D,6E,6F,7A

4A,SA,SB,SD,SE

4A,SB,SD,SE,6A,6E,6F

6A,6E,6F,7B

7A,7B

SA,SB,SD,SE,6A,6B,6F,7A

4A,SA,SB,SD,SE,6A,6B,6E,6F

SB,SD

4A,SA,SB,SD,SE

SA,SB,SD,SE,6A,6B,6D,6E,6F
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reportedlevels

Energy(cm1)J-valueReference

32136.083

32192.476

32199.915

32237.963

32257.092

32267.674

32273.53

32285.138

32286.218

32336.498

32340.16

32347.194

32427.180

32430.28

32445.10

32471.985

4

4

5

4

5

6

5,6,7

5

6

4

5,6,7

6

4

5,6,7

5,6

7

32480.0794

32482.555,6,7

32489.1824

32503.4845

32532.5994

32534.035,6

32545.960

32546.346

32582.350

32583.128

32599.06

32626.635

32638.740

32655.466

32660.627

7

3

6

4

5,6,7

5

5

4

S

a

a

a

a

h

ab

b

ab

ab

a

b

bh

a

b

b

ab

a

b

a

ab

a

b

bh

a

bh

a

b

bdh

bh

a

ab



Table2-9(continued)

observedlevels

Energy(cm9置) J-value 1stexcitedlevels

32672.70

32691.27

32696.22

32708.52

32734.69

32736.80

32754.42

32787.73

32788.63

32789.72"

32813.41

32831.09

32851.83

32857.54

32859.12

32867.89

32873.19

32885.60

32896.52

32900.15

32914.40

32925.13

32929.63

32961.99

32963.78

32970.67

32994.33

33009.95

33042.76

33045.96

33046.19

33049.84

33082.62

33083.13

33096.44

33103.00

33107.85

33118.92'"

33129.30

33151.54

33156.30

331'13.11

33185.45

33194.65

33212.85

33217.96

33224.82

33226.91

33246.99

33252.33

3,4,5

5

6

4,5,6

5,6

3,4.5

6,7

5

4,5

6,7

6

5

3,4,5

5

6,7,8

6

4,5

5

4,5

6

3,4,5

6,7

4,5

5

4,5

6

5

6

4,5

5

6,7

3,4,5

6,7,8

5

6

3,4,5

4,5,6

6,7

6

6,7

3,4,5

6

4,5,6

4,5

5

4,5

3,4,5

6,7,8

3,4,5

6

4A

4A,SA,SB,SE,6B,6E,6F

SA,SB,SE,6B,6D,6E,6F,7A

SA,SB

SA,SB,SE,6B,6D,6E,6F

4A

6B,6D,6E,6F,7A

4A,SA,SE,6A,6B,6D,6E,6F

4A,SE

6B,6D,6E,6F,7B

SA,SE,6A,6B,6D,6F,7A

4A,SA,SB,SE,6A,6B,6D,6F

4A

4A,SA,SB,6A,6B,6D,6F

7B

SA,SB,SE,6A,6B,6D,6F,7A

4A,SA,SB,SE

4A,SA,SB,SE,6A,6B,6D,6F

4A,SA,SB,SE

SA,SE,6A,6B,6D,6F,7A

4A

6A,6B,6F,7A

4A,SB,SE

4A,SB,SE,6A,6B,6F

4A,SA

SA,SB,SE,6A,6B,6D,6F,7A,7B

4A,SA,SB,SE,6A,6B,6D,6F

SE,6A,6B,6F,7A

4A,SA,SB

4A,SA,SB,SE,6A,6D,6E,6F

6E,7B

4A

7A,7B

4A,SA,SB,SE,6A,6D,6F

SA,SB,SE,6A,6D,6F,7A

4A

SA,SB,SE

6A,6B,6D,6F,7A

SA,6A,6B,6D,6E,6F,7A

6A,6B,6D,6F,7A

4A

SA,SB,6A,6B,6D,6F,7A

SA,SB

4A,SB

4A,SA,SB,6A,6B,6D,6F

4A,SA,5B

4A

7A,7B

4A

SA,SB,6A,6B,6D,7A
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の

reportedlevels

Energy(cm● 且)J-valueReference

32672.510

32691.328

32696.27

32708.468

32734.663

32754.213

32787.773

32788.523

32789.63

32813.32

32831.128

32857.451

32858.88

32867.945

32885.596

32900.090

32925.0

3

5

5,6,7

4

6

7

5

4

6,7

6

5

5

6,7,8

6

5

6

5,6,7

32970.736

32994.2225

33009.8866

33045.8895

33046.1357

33082.656,7,8

33083.1805

33096.2706

33118.995

33129.212

33151.72

33173.22

7

6

5,6,7

6

33212.7685

33226.826,7,8

33252.4196

a

ab

bd

a

bdh

bdh

abd

a

b

b

ab

bh

b

bdh

abd

bdh

d

bd

ab

bh

ab

bh

b

bdh

bdh

abd

bdh

bd

b

bdh

b

bdh



Table2-9(continued)

observedlevels

Energy(c㎡ 且) J-value 1stexcitedlevels

33264.13

33274.94

33275.93

33301.19

33303.71

33303.84

33304.30

33309.92

33313.96

33323.03

33337.78

33363.02

33378.61

33406.35

33412.75

33421.10

33443.29

33444.91

33475.01

33481.67

33488.11

33497.31

33499.54

33500.66

33516.96

33539.66

33544.48

33548.61

33549.60

33554.97

33571.25

33584.21

33590.85*

33607.65

33624.84'

33645.54

33663.72

33679.90

33685.19

33720.5フ*

33723.60

33737.49

33742.55

33752.01

33771.56

33800.66

33801.03

33833.62'"

33837.7

33853.28

6,7

5

3,4,5

4,5

5

6,7,8

5,6,7

3,4,5

5

6

4,5

6,7,8

6

6,7

4,5

6

5

4,5

6

4,5

5,6

5,6,7

4,5

5

6

6,7,8

4,5

3,4,5

6,7

4,5

5

6

6,7

5

6

6,7,8

5

6,7

4,5

5

6

6,7

5

6

4,5

5

6,7,8

6

6,7

5

6B,6D,6F,7A

4A,6D,6F

4A

4A,SB

4A,SA,SB,6A,6D,6F

7A,7B

6A,6B,6F

4A

4A,SA,SB,6A,6B,6F

・5A ,5B,6A,6B,6F,7A

4A,SA,SB

7A,7B

SA,SB,6A,6B,6F,7A

6A,6B,6F,7A

4A,SB

SA,SB,6A,6B,6F,?A

4A,SA,SB,6A,6B,6F

4A,SA,SB

SA,SB,6A,6F,7A

4A,SA,SB

SA,SB,bA,bB,bF

6B,6F

4A,SB

4A,SA,SB,6B

SA,6B,6F,7A

7B

4A,SB,SC

4A

6B,6F,7A

4A,SA,SB,SC,SF

4A,SA,SB,SC,SF,6B,6F

SA,5B,SC,SF,6F,7A,7B

6B,6F,7A

4A,SA,SB,SC,SF,6B,6F

SB,SC,SF,6B,6F,7A,7B

7A,7B

4A,SB,SC,6B

6B,7A

4A,SB,SC,SF

4A,SC,SF,6B,6F

SB,SC,SF,6B,7A

6B,?A,7B

4A,SB,SC,SF,6B

SB,SC,SD,SF,6B,6D,6F,7A

4A,SB,SC,SF

4A,SB,SC,6D,6F

7A,7B

SB,SC,6B,6D,7A,7B

6D,6F,?A,7B

4A,SB,SC,SF,6B,6D,6F

61

reportedlevels

Energy(cm')J-valueReference

33264.230

33275.16

33303.747

33303.70

33313.9

33323.08

33363.01

33378.778

33406.36

33421.069

33442.8

33444.961

33475.045

33481.711

33488.18

33497.6

33500.3

33516.86

33540.0

33544.696

33549.72

33554.4

33571.1

33584.265

33590.90

33607.03

33624.814

33645.33

33663.72

33679.0

33684.9

33720.602

33723.850

33737.46

33742.715

33752.026

33771.1

33800.75

33801.00

33833.571

33837.82

33853.279

6

5,6

5

6,7,8

5,6,7

5,6

6,7,8

6

6,7,8

6

5

4

6

4

5,6,7

5,6,7

5

6

6,7,8

4

6,7

4,5

5

6

6,7

5,6

6

6,7,8

5,6,7

6,7,8

4,5

5

6

6,7

5

6

3,4,5

5,6,7

6,7,8

6

6,7

5

bdh

bd

bdh

b

d

bd

b

abdf

bdf

abf

d

a

bdfh

dh

bd

d

d

bdf

f

ad

bdf

d

d

ab

bdf

bd

bdfh

bf

bd

d

d

bdh

bdfh

bdf

bdh

abf

d

b

bf

bdfh

bdf

abd



Table2-9(continued)

observedlevels reportedlevels

Energy(cm'1) J-value 1stexcitedlevels Energy(CIT11)J-valueReference

33870.01

33874.14

33907.23

33915.03

33928.68

33939.75

33947.07

33952.92

33962.42

33970.63

33978.79

33984.64

34003.41

34009.64

34011.63

34025.19

34028.11

34029.79

34048.58

34055.97

34071.19

34082.73

34083.16

34086.68

34095.70

34117.74

34128.38'"

34144.50

34158.37'"

34160.46

34161.39

34165.40'"

34177.98

34183.05

34194.21

34209.92

34226.60

34263.55

34277.30

34279.50

34290.73

34292.93

34319.41

34328.74

34341.60

34348.28

34372.87

34376.57

34379.53

34397.41

3,4,5

5

6

5

4,5

6

3,4,5

6,7,8

6,7

4,5

6,7

6

5

4,5

3,4,5

5

6

4,5

6,7

5,6

5

6,7,8

3,4,5

5

4,5

6

4,5,6,7

3,4,5

6,7,8

6

4,5

5

6,7

4,5

5

6,7

3,4,5

5

5

4,5

4,5

6

6,7

6

s

3,4,5

6

5

3,4,5

6

4A

4A,SB,SC,SF,6B,6D,6F

SB,SC,SF,6B,6D,6F,7A

4A,SB,SC,6B,6D,6F,6G

4A,SC

SB,SC,SF,6F,6G,7A,7B

4A

7A,7B

6B,6D,6F,6G,7A,7B

4A,SB,SC

6B,6F,6G,7A

SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,6G,7A

4A,SB,SC,SF,6B,6D,6F,6G

4A,SB,SC,SF

4A

4A,SB,SC,SF,6B,6D,6F,6G

SB,SC,SF,6B,6F,7A

4A,SB,SC,SF

6B,6D,6F,6G,7A,7B

SB,SF,6B,6D,6F,6G

4A,4C,SB,SC,SF,6B,6D,6F,6G

7B

4C

33874.1585abd

33907.1556abdf

33915.0805bdh

33927.94,5d

33939.75750rbab

33946.63,4,5d

33952.906,7,8b

33962.216,7bd

33969.94,5d

33978.926,7bd

33984.6496ab

34003.325bd

34008.84,5d

34010.73,4,5d

34025.2525bdh

34027.926bd

34029.04,5d

34048.456,7bd

34056.0026bcdh

34071.2405bdh

34082.736,7,8bc

4A,4C,SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,6G34086.723

4A,4C,SB,SC34094.5

5B,5C,15F,6B,6D,6F,フA34117.78

4A,SB,SC,6B,6D,6F,7A,7B34128.47

4A

7A,7B34158.54

SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,6G,7B34160.569

4A,4C,SC,SF34161.518

4A,4C,SB,SC,SD,SF,6B,6D,6F,6G34165.480

6B,6D,6F,6G,7A,7B34177.87

4A,4C,SB,SC,SF

4A,4C,SB,SC,SF,6B,6D,6F,6G34194.13

6B,6D,6F,6G,7A,7B34209.72

4A,4C

4A,SB,SC,SD,6D,6E,6F,6G34263.592

4A,4C,SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,6G34277.326

4A,4C,SB,SF

4A,SB,SC

SB,SD,SF,6B,6D,6E,6F,7A,7B34292.86

6B,6D,6F,6G,7B34319.35

SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,7A,7B34328.867

4A,SB,SC,SF,6B,6D,6E,6F,6G34341.81

4A

SB,SC,SD,SF,6B,6D,6F,6G,7A,7B34372.982

4A,SB,SC,SD,SF,6B,6D,6E,6F,6G34376.500

4A

SB,SC,SD,SF,6B,6G,7A,7B34397.395

5

4,5

6

6

6,7,8

6

4

5

6,7

5

6

5

5

6

6,7

6

5,6

6

5

6

abd

d

bcd

bcd

be

abc

a

bdh

be

b

be

bh

bh

bce

be

bch

be

abc

bh

bch

62



Table2-9(continued)

observedlevels

Energy(cm'1) J-value 1stexcitedlevels

34398.01

34412.84

34418.19

34423.32

34425.85

34434.68

34438.82

34449.24

34458.79

34461.55

34482.48

34486.81

34508.23

34509.38

34523.36

34524.32

34536.43

34546.26

34555.34

34578.25

34584.4]

34585.55

34599.54

34619.88

34622.27

34629.95

34637.54

34639.88

34654.72

34656.25

34659.18

34666.00

34675.91

34705.40

34717.67

34717.96

34725.50

34743.97

34746.11

34758.65

34764.98

34773.50

34797.80

34800.02

34803.60

34814.74

34848.21

34866.08

34876.50

34882.76

5

4,5

6,7

6,7,8

4,5

6,7

3,4,5

3,4,5

4,5

5

S

6,7

6

5

6

4,5

3,4,5

6,7,8

5

6

4,5

5

6,7

3,4,5

6

5

3,4,5

6

4,5

6

6,7

5

6,7,8

5

3,4,5

6

5

4,5

6

3,4,5

4,5,6,7

3,4,5

6

5

6,7

4,5

5

4,5

3,4,5

6

4A,4C,SC,6B,6E,6F,6G

4A,4C,SC,SD,SF

6D,6E,6F,6G,7B

7B

4A,4C,5B,SC,5D,SF

6D,6E,6F,7A,7B

4A,4C

4A

4A,4C,SB,SF

4A,4C,SB,SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G

4A,4C,SC,SD,SF,6D,6E,6G

6D,6E,6F,6G,7A,7B

SB,SC,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SB,SC,SF,6E

SB,SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SB,SC

4A,4C

7B

4A,4C,SB,SC,SD,SF,6D,6E,6G

SC,SD,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SD

4A,4C,SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G

bD,bE,bF,6G,7B

4A,4C

SC,SD,6D,6E,6F,6G,7B

4A,SC,SD,SF,6D,6E,6F

4A

SC,SD,6F,7B

4A,4C,SC

SC,SD,6D,6E,6F,6G,7B

6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SC,SD,6D,6E,6G

7B

4A,4C,SC,6D,6F

4A,4C

SC,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4A,SC,SF,6D,6E,6F,6G

4A,SC,SF

SC,SD,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C

4A,4C,SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C

SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SD,6D,6E,6F,6G

6D,6E,6F,6G,7B

4A,4C,SC,SD,SF

4A,SC,SD,SF,6F

4A,4B,SC,SD,SF

4A

SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G,7B

63

reportedlevels

Energy(cm'1)J-valueReference

34397.978

34413

34418.06

34423.22

34426.2

34434.792

5

4,5,6

6,7

6,7,8

4,5,6

7

34458.984,5,6

34461.515

34482.545

34486.7677

34508.236

34509.584,5,6

34523.4806

34524.384,5,6

34545.9

34555.50

34578.246

34584.44

34585.58

34599.66フ

34622.246

34630.02

34640.05

34654.3

34656.177

34659.215

34666.02

34675.3

34705.04

34718.064

34725.34

34746.322

34764.78

34797.958

34800.52

34803.73

34848.4

34882.7

ab

e

be

be

e

bch

e

be

b

bch

bce

e

abc

e

6,7,8c

5,6,7b

Sorbbceh

4,5,6e

sbe

7ab

6

5,6

6

4,5,6

6

7

5,6

6,7,8

5

6

5

6

bch

be

bce

ce

bch

abc

e

C

be

abce

be

abc

Sorbbe

Sorbbch

5,6bce

6,7bc

5,6

6

ce

ce



Table2-9(continued)

observedlevels

Energy(cm"') J-value 1stexcitedlevels

34888.80

34894.92

34905.25'"

34933.76

34944.10

34953.62

34970.82

34979.43

34994.99'

34996.53

34999.49

35004.97

35018.01

35034.51

35036.91

35042.91

35046.07

35055.74

35088.90

35101.87

35104.07

35112.94

35123.84

35124.04

35124.91

35127.00

35藍35.66寧

35148.52

35163.56

35180.67

35186.59

35193.74

35206.30

35210.58

35223.35

35234.72

35242.05"

35243.76

35250.49

35253.30

35267.98'

35291.29

35304.73

35316.24

35319.21'

35320.25

35321.10

35340.80

35352.93

35357.28

5

6

6,7

3,4,5

4,5

5

3,4,5

6

5,6,7

6

4,5

5

6,7

4,5

6

4,5,6

5,6

6,7

4,5,6

5

4,5

5

6

5,6,7

3,4,5

4,5,6

6,7

6

3,4,5

5

4,5

6

3,4,5

6,7

6

4,5

5

3,4,5

6

4,5

6,7,8

5

5

5

6,7

6

3,4,5

3,4,5

6,7,8

5,6

4A,4B,SC,SD,6D,6E,6F,6G

SC,SD,SF,6D,6E,6F,6G,7B
6F,7B
4A
4A,4B,SE,SF

4A,4B,SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G
4A,4B

SC,SD,SE,SF,6D,6E,6G,7B
6D,6F,6G

SC,SD,SF,6E,6F,6G,7B

4B,4C,SC,SD,SE,SF

4B,SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G

6D,6F,6G,7B
4B,SC,SD,SF

SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G,7B

SD,SE,SF

SC,SD,SE,6E,6F,6G
6E,6F,6G,7B

SC,SD,SE,SF
4B,4C,SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G

4C,SC,SE,SF

4B,4C,SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G
SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G,7B

6F
4B,4C

SE

6E,6F,6G,7B
SC,SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4B

4B,SD,SE,6E,6F,6G

4B,SE
SD,SE,SF,6D,6E,6F,6G,7B

4B

6D,6F,6G,7B

SD,SE,SF,6D,6F,6G,7B
4B,SE,SF

4B,SE,SF,6D,6E,6F,6G

4B
SD,SE,SF,6E,6F,6G,7B

4B,SF

7B

4B,SD,SE,6F,6G
4B,SD,SE,SF,6D,6E,6F

4B,SD,SE,SF,6E,6F,6G

6D,7B

SE,6D,6E,6F,6G,7B

4B

4B
7B

SD,SE,SF,6D,6E,6F

64

reportedlevels

Energy(cm""')J-valueReference

34888.9

34894.9

34904.9

34953.6

34979.4

34999.5

35005.0

35017.9

35036.7

35042.8

35046.0

35055.8

35088.9

35101.9

35104.2

35112.9

35123.856

35126.9

35135.7

35148.583

35180.7

35186.9

35193.948

35210.5

35223.307

35234.7

35242.172

35243.6

35250.5

35253.2

35291.4

35304.8

35316.1

35320.2

35321.1

35357.2

5,6

6

6,7

5,6

5,6

4,5,6

5,6

5,6

5,6

4,5,6

5

5,6,7

4,5

5

4,5

5

6

4,5

5,6,7

6

5,6

4,5

6

5,6,7

6

4,5

5

3,4,5

5,6

4,5,6

5

5

5

5,6

3,4,5

5

ce

ce

C

ce

ce

C

ce

C

ce

C

C

C

C

ce

C

ce

ac

C

C

ac

C

C

ch

C

ch

C

ac

C

C

C

C

c

C

C

C

C



Energy(cmロ 且)

35370.86

35376.94

35388.60

35404.49

35406.51

35408.33

35417.53

35438.66

35440.51

35464.94

35483.67

35490.10

35492.38

35498.38

35504.71

35522.34

35529.16

35547.25

35547.65

35548.79

35552.56

35556.90

35556.66

35559.36

35561.14

35565.75

35584.90

35609.5]

35614.55

35618.83

35620.79

35625.42

35630.95

35637.74

35641.85

35646.15

35667.22

35674.84'

35680.47

35693.11

35b94.42

35717.32

35720.55

35725.65

35731.22

35736.53

35739.91

35747.70

35751.06

35760.14

Table2-9(continued)

observedlevels

J-value 1stexcitedlevels

5

4,5

4,5,6

6,7

5

6,7

3,4,5

6

4,5

4,5

4,5,6

6

3,4,5

3,4,5

5

4,5,6

6,7

5

6,7

4,5

4,5

3,4,5

6,7,8

4,5

5,6

7,8,9

3,4,5

7,8,9

6

5

7

4,5

3,4,5

6

6,7,8

5

7,8,9

5

6,7,8

7

4,5

3,4,5

6

5

7

7,8,9

4,5

3,4,5

6

4,5

4B,SD,5E,SF,6F,6G

4B,SD,SE,SF

SE,SF

6E,7B

4B,SD,SE,SF,6E,6F,6G

6E,6F,6G,7B

4B

SE,SF,6E,6F,6G,7B,7C

4B,5D,5E,SF

4B,SD,SE,SF

SD,SF

SD,SE,SF,6F,6G,7B,7C

4B

4B

4B,SD,SE,SF,6F

SD,SE,SF

6E,6F,6G,7B

4B,SD,5E,SF,6E,6F,6G

6F,7B,7C

4B,SD,SE,SF

4B,SD,SE,SF

4B

7B,7C

4B,SD,SF

SD,SF,6E,6F

8A

4B

8A

SE,SF,6E,6F,7B

4B,SE,SF,6E,6F

6E,6F,7B,7C,8A

4B,SE,SF

4B

SE,SF,6F,7B,7C

7B,7C

4B,SD,SE,6E,6F

8A

4B,SD,SE,SF,6E,6F

7B

6E,6F,7B,8A

4B,SE,SF

4B

SD,SE,SF,6E,6F,7B

4B,SD,SE,SF,6E,6F

6E,6F,7B,7C,8A

SA

4B,SD,SE

4B

SD,SE,SF,6E,6F,7B,7C

4B,SD,SE,SF

65

reportedlevels

Energy(cm'1)J-valueReference

35370.8

35376.8

35388.4

35404.5

35405.4

35408.2

35417.4

35438.6

35440.5

35464.9

35483.5

35489.9

35492.5

35498.7

35504.7

35522.2

35547.2

35548.8

35552.6

35556.7

35559.387

35561.0

35584.8

35618.8

35620.8

35625.3

35631.0

35637.8

35646.2

35674.918

35693.0

35694.6

35717.3

35720.6

35725.5

35736.0

35739.8

35747.7

35751.2

35760.231

5

4,5

4,5,6

4,5,6

5

5,6,7

3,4,5

5,6,7

4,5

3,4,5

4,5

5,6

3,4,5

3,4,5

4,5

4,5

5

4,5

4,5

3,4,5

4

5

3,4,5

5

5,6,7

3,4,5

3,4,5

5,6

5

5

5,6,7

4,5

3,4,5

5,6

5

6,7,8

3,4,5

3,4,5

5,6

5

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

ac

C

C

C

C

C

C

c

C

ac

cg

C

C

C

C

S

C

C

C

ac



Energy(cm's)

35763.69

35784.82

35797.46

35797.99

35798.72

35809.28

35816.49

35824.77

35833.40

35835.84

35836.57

35840.98

35861.51

35864.60

35886.88

35905.10

35914.22

35940.33

35943.68

35951.29

35960.84

35963.97

36000.33

36014.70

36018.61

36026.16

36034.59

36042.98

36049.94

36053.59

36056.84

36067.87

36085.28

36090.97

36096.15

36100.47

36103.16

36109.96

36115.67

36119.63

36127.77

36155.48

36157.73

36174.50

36186.88

36187.79

36204.63

36216.69

36231.01

36232.66

Table2-9(continued)

observedlevels

」 ・va董ue 1stexcitedlevels

5,6

6

4,5

7,8

5

4,5.

7,8,9

7

3,4,5

4,5

5

5,6,7

6

5

6

4,5

5

5

4,5

7

4,5

6

4,5,6,7,8

6,7

7,8

5

7

3,4,5

3,4,5

7

6,7,8

5

6,7

6,7

3,4,5

3,4,5

3,4,5

5,6,7

7

6,7

7,8

3,4,5

3,4,5

7

5,6,7

6,7

3,4,5

3,4;5

7,8,9

7,8,9

SD,SE,SF,6F

SD,SE,SF,6F,7B,7C

4B,SE

7B,7C,8A

4B,SE,6F

4B,SE

SA

6F,7B,7C,8A

4B

4B,SE

4B,SE,6F

6F

SE,6F,6G,7C

4B,SE,6F,6G

SE,6F,6G,7C

4B,SE

4B,SE,6F,6G

4B,SE,6F

4B,SE

6G,7C,8A

4B,SE

SE,6F,6G,7C

4B,SE,6F,7C,SA

6F,7C

7C,8A

4B,SE,6F

6F,7C,8A

4B

4B

6F,7C,8A

7C

4B,6F

6F,7C

bF,7C

4B

4B

4B

6F

6F,8A

6F,7C

7C,8A

4B

4B

6F,7C,8A

6F

6F,7C

4B

4B

8A

8A

66

reportedlevels

Energy(㎝ 一監)」一valueReference

35763.9

35784.7

35797.7

35798.5

35809.5

35833.0

35835.7

35836.4

35841.4

35861.8

35864.8

35886.8

35905.0

35914.3

35940.2

35943.4

35951.5

35960.9

35964.0

36000.2

36014.5

36026.4

36042.8

36050.2

36053.5

36057.0

36068.0

36085.5

36090.9

36095.9

36100.2

36102.9

36110.1

36115.6

36119.6

36155.4

36157.7

36174.5

36186.9

36204.8

36216.8

36232.7

5

5,6

S

4,5

4,5

3,4,5

3,4,5

5

3,4,5

5,6

5

5,6

4,5

5

5

4,5

5,6,7

4,5

5,6

5

5,6,7

5

3,4,5

4,5

5,6,7

5,6

5

5,6

5,6,7

4,5

4,5

5

5

5,6,7

5,6

3,4,5

5

5,6,7

5

3,4,5

3,4,5

5,6,7

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

C

cg

C

cg

C

cg

C



Table2-9(continued)

observedlevels reportedlevels

Energy(㎝'1) ノーvalue 1stexcitedlevels Ene・gy(・m'1)J-valueRefe・e・ce

36235.63

36252.82

36254.70

36258.88

36290.92

36292.29

36298.53

36315.93

36377.62

36387.84

7,8,9

3,4,5

3,4,5

3,4,5

7,8,9

3,4,5

3,4,5

7,8,9

7,8,9

7,8,9

8A

4B

4B

4B

8A

4B

4B

8A

8A

8A

36235.0

36252.9

36254.4

36258.8

36292.8

36298.5

36388.3

5,6,7

4,5

3,4,5

4,5

4,5

3,4,5

5,6,7

S

cg

C

C

cg

C

B

*Thelevelidentificationwasconfirmedbymeasuringionizationspectrum .

aBlaiseandRadziemski(1976)14)
.

t,Mironetal(1979)ts>

Magoetal(1987)18).

aCarlsonetal(19'16)i6>

eSuriθ'al(1987)17)
.

rBrogliaetal(19$3)zip
.

sShietal(2000)za> .

hCrosswhite(1982)28)
.
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Table2-10TermenergiesandJ-valuesofAIlevelsofU.

Energy

(gym`)・ ・・…11i・ ・w・d・h1…rata・e

49930.0

49930.4

49938.4

49940.2

49943.4

49944.5

49944.7

49945.4

49946.6

49947.9

49951.9

49954.5

49955.7

49957.1

49958.6

49959.9

49961.4

49963.6

49963.9

49966.6

49968.5

49970.1

49971.8

49972.4

49972.9

49974.5

49974.7

49977.5

49977.9

49979.3

49979.8

49982.2

49983.7

49984.8

49989.5

49990.4

49994.4

49994.8

49996.5

49998.0

49998.7

50006.1

50007.6

50008.5

50009.5

50012.7

5

9

9

8

5

7

8

7

8

4

4

9

5

5

7

6

8

8

9

56

789

78

789

7

5

789

6

6

7

78

5

67

7

78

678

7

78

56

7

6

6

789

45

7

456

7

789

5

7

56

7

6

6

6

7

6

789

7

7

7

6

78

78

789

6

III

II

I

I

II

II

I

II

II

II

I

II

II

II

I

II

II

III

III

i

III

I

I

III

I

III

III

II

II

II

II

I

II

III

II

III

III

III

I

III

I

III

II

II

I

III
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Table2-10(continued).

Energy

tam')
JetJetlinewidthliterature

50015.5

50018.2

50019.5

50020.9

50023.9

50027.0

50028.5

50029.3

50032.7

50035.6

50036.8

50039.7

50041.9

50043.3

50049.8

50059.0

50061.5

50063.0

50066.1

50066.7

50069.2

50071.8

50072.5

50077.9

50079.4

50080.2

50083.5

50084.6

50086.3

50087.2

50090.0

50090.9

50093.4

50094.3

50096.7

50097.3

50099.9

50100.5

50102.1

50108.9

50115.2

50119.1

50121.3

50123.6

50126.6

50133.5

4

9

9

7

8

7

6

4

6

7

8

9

7

9

6

7

789

56

7

567

45

789

56

789

56

78

56

56

5

7

78

7

6

456

7

b

789

56

7

56

78

78

6

?8

78

6

789

7

78

456

6

78

6

7

6

56

56

7

789

67

III

II

I

II

III

III

III

II

III

II

III

III

II

I

III

I

III

II

II

II

II

II

I

II

III

II

I

II

I

I

II

I

III

II

II

I

II

II

I

II

II

III

II

I

I

a

a

a
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Table2-10(continued).

Energy

(gym')
ノP。lJailinewidthliterature

50134.7

50138.5

50139.2

50140.]

50142.5

50143.8

50148.3

50154.7

50157.0

50160.1

50162.4

50163.8

50164.4

50167.8

50169.6

50172.3

50177.6

50182.0

50183.9

50187.]

50188.5

50190.2

50194.5

50201.9

50210.5

50210.9

50213.1

50215.8

50216.4

50219.3

50234.7

50249.3

50253.5

50256.0

50261.4

50273.1

50275.7

50277.5

50284.6

50289.9

50290.3

50306.8

50309.0

50309.9

50311.6

50311.8

7

8

8

7

7

7

9

7

9

7

7

7

7

8

5

7

8

5

5

9

8

8

9

8

67

7

78

78

7

56

6

6

7

7

789

789

789

7

7

56

78

7

6

7

7

78

56

6

7

456

78

56

56

789

7

78

56

7

6

78

6

7

789

56

78

7

78

45

78

56

II

I

II

I

II

II

III

II

I

III

I

II

II

I

I

II

I

I

III

夏

I

II

II

II

I

a

a

II

IIa

II

II

III

III

II

III

III

III

III

III

II

III

III

II

III

II

II ab
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Table2-10(continued).

Energy

(gym')
ノpo1/se1董inewidthliterature

50317.2

50321.9

50325.6

50327.3

50328.4

50331.9

50343.5

50347.7

50366.4

50372.3

50381.6

50389.8

50392.3

50412.7

50421.8

50434.1

50437.4

50438.8

50441.6

50443.5

50458.5

50469.0

50476.4

50501.3

50520.0

50530.7

50555.4

50572.0

50581.7

50602.9

50612.1

50621.4

50649.5

50651.9

50653.7

50660.3

50666.5

50672.3

50702.0

50715.9

50740.1

50756.1

50769.7

50776.6

50783.9

50787.6

9

9

8

9

7

9

8

8

8

6

9

7

7

9

9

8

789

789

78

6

7

78

7

789

7

78

789

67

78

78

78

67

78

6

7

7

456

78

78

78

789

78

789

7

7

789

78

789

789

789

78

78

678

78

789

78

678

789

789

78

78

678

1

111

11

11

111

111

111

1

11

111

1

111

111

i

II

II

III

III

III

II

II

III

II

III

I

III

II

III

I

II

I

III

I

I

II

III

I

III

II

II

b

C

d

d

d

a

d

d

d

bd

d

d

d

d

d

d

d

d
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Table2-10(continued).

Energy

(gym')・ 繭
linewidthliterature

50822.4

50825.9

50875.2

50883.9

50932.5

50943.1

50961.4

51193.4

8

9

78

789

78

678

78

78

678

789

I

III

II

II

II

II

d

d

d

d

d

a

aR・driguesetal(2000)32)
.

bHe…
al(1991)27!

cGreenlandetal(1990)38)
.

aManoharetal(1989)31)
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Table2-11J-valuesofintermediatelevelsofU

assigned.

determinedfromAIlevelswhoseJ-valueswas

Energya

(cmi)present

ノ ーvalue

dprevious
literature

31458.58

3t529.30

31575.61

31602.84

31695.47

31698.83

31723.63

31748.41

31832.35

31853.75

31857.84

31906.10

31966.84

31995.92

32112.44

32135.59

32158.95

32193.98

32273.59

32332.49

32340.04

32364.50

32430.58

32482.43

32599.22

32616.49

32626.53

32789.72

32859.12

32925.13

33082.62

33151.54

33226.91

33303.84

33304.30

33363.02

33406.35

33488.11

33539.66

33549.60

33645.54

33737.49

33801.03

33837.70

33939.75

33952.92

33962.42

33978.79

34048.58

34082.73

34158.37

6

7

7

5

7

6

7

6

7

5

7

8

7

8

7

6

8

6

7

8

7

7

6

6

7

8

6

7

8

7

8

7

8

8

7

8

7

6

8

7

8

7

8

7

6

8

7

7

7

8

8

4,5,6

6,7

6,7

5,6

6,7

4,5,6

6,7

5,6

6,7

4,5,6

6,7

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7

6,7

6,7,8

5,6

5,6,7

6,7,8

5,6,7

6,7

5,6

5,6

6,7

6,7,8

6

6,7

6,7,8

b,7

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7,8

5,6,7

6,7,8

6,7

5,6

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7

6

6,7,8

6,7

6,7

6,?

6,7,8

6,7,8

6

5,6,7

5,6,7

5,6,7

5,6,7

5,6,7

5

6,7

6,7,8

6,7,8

5,6,7

6,'1,8

6,7,8

6,7,8

6,7,8

5,6,7

5,6,7

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7

5

6,7,8

6,7

6,7

6,7

6,7,8

6,7,8

a

b

b

b

b

b

a

b

b

b

b

b

b

b

b

b

b

b

b

b

b

a

b

b

b

b

b

b,c
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Table2-12(Continued)

Energya

(・m'1)P・e・ent

J-value

一一dprevious
literature

34209.92

34319.41

34418.19

34423.32

34675.91

34803.60

34905.25

35055.74

35135.66

35210.58

35267.98

35319.21

35352.93

35408.33

35529.16

35641.85

35680.47

7

7

7

8

8

7.
7

7

7

7

8

7

8

7

7

8

8

6,7

6,7

6,7

6,7,8

6,7,8

6,7

6,7

6,7

6,7

6,7

6,7,8

6,7

6,7,8

6,7

6,7

6,7,8

6,7,8

6

6,7

6,7

6,7,8

6,7,8

6,7

6,7

5,6,7

5,6,7

5,6,7

5,6,7

b

b,c

b,c

b,c

C

b,c

C

C

C

C

C

aBlaiseetal(1976)ta>

nMironet al(1979)15)1

`Magoetal(1987)18 .

aTable2 -9.
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Table2-12TermenergiesandJ-valuesofAIlevelsofGd.

EnergyJ
PoiJSeilinewidthliterature(gym')

49586.1

49588.1

49592.9

49601.3

49609.7

49613.2

49618.6

49618.9

49621.0

49632.3

49633.5

49635.1

49636.2

49646.0

49647.3

49650.1

49651.7

49654.2

49659.8

49665.7

49672.3

49674.9

49684.2

49687.5

49699.0.

49701.0

49702.9

49724.4

49739.8

49743.6

49746.9

49753.8

49759.2

49763.6

49797.6

49799.6

49799.6

49801.9

49809.6

49810.9

49811.7

49838.0

49839.5

49848.8

49848.8

49853.4

1

1

i

i

i

i

i

i

0

0

6

6

6

6

1

1

1

123

io

l

234

12

2

12

34

2

234

io

234

10

210

23

12

34

210

23

23

210

234

1

234

23

23

123

210

aio

210

123

234

345

12

210

2

567

567

567

567

1

567

567

io

567

io

III

夏

III

1

1

a

75

/



Table2-12(continued).

Energy

(gym')
ノpo且 」5e置1inewidth董iterature

49864.5

49868.5

49875.0

49883.7

49885.5

49892.1

49892.7

49892.9

49897.9

49902.]

49902.8

49903.7

49904.1

49907.2

49910.5

49913.0

49914.1

49925.4

49931.8

49939.6

49941.4

49974.1

49982.2

49985.9

49994.9

49997.4

50004.9

50004.9

50007.2

50008.6

50008.8

50010.2

50015.4

50020.0

50025.7

50026.8

50029.7

50040.9

50042.5

50045.3

50052.6

50058.0

50060.9

50070.6

50076.1

50108.3

50126.0

1

0

7

7

5

2

5

i

7

6

1

1

7

1

1

i

l

2

1

2

2

1

2

7

6

6

7

6

6

123

1

123

567

210

567

567

23

23

567

12

567

234

1

567

567

1

567

aio

1

567

234

1

1

1

io

12

567

567

1

12

567

567

zio

1

123

12

567

567

567

567

567

567

123

123

123

456

III

III

III

Ib

III

1

1

III

1

III

I

1

III
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Table2-12(continued).

Energy

(gym')
Jpol Jgeilinewidthliterature

50132.2

50143.9

50151.5

50153.3

50157.7

50160.5

50167.4

50188.5

50196.6

50204.4

50206.6

50210.3

50228.9

50242.8

50258。 ユ

50278.1

50283.7

50284.2

50302.7

50312.1

50315.3

50324.5

50325.5

50326.4

50327.3

50327.9

50332.1

50336.5

50338.1

50347.5

50352.6

50366.1

50374.5

50376.8

50377.9

50378.8

50380.0

50397.2

50408.2

50412.4

50417.4

50417.6

50420.1

50421.2

50422.3

50431.5

5

7

i

6

5

6

7

7

6

0

i

z

0

7

7

7

6

1

2

1

0

5

5

2

6

i

5

7

234

567

567

1

123

567

567

234

567

12

567

567

567

210

12

1

2

210

234

234

zio

567

567

567

2

567

567

567

234

567

23

1

iz

iz

210

12

210

2

567

567

567

12

567

10

567

567

III

1

III

III

III

1

III

III
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Table2-12(continued).

Energy

(㎝'1)

ノpo置 ノsellinewidthliterature

50442.9

50449.8

50458.9

50470.6

50472.8

50486.2

50487.1

50491.0

50495.2

50508.8

50521.0

50525.8

50539.8

50540.7

50554.3

50557.5

50596.7

50600.1

50608.1

50611.6

50615.5

50625.1

50625.3

50697.9

50699.7

50725.3

50738.8

50739.7

50741.9

50746.5

50764.4

50775.5

50780.8

50781.9

50790.3

50795.4

50803.8

50805.8

50811.6

50832.3

50833.6

50834.4

50839.6

50865.3

50869.5

50871.2

5

2

5

1

7

7

5

5

z

5

7

7

0

6

0

7

7

0

2

2

O

i

O

7

567

12

567

234

1

567

234

567

56?

56

123

12

567

2

210

23

123

123

567

567

567

210

567

567

567

210

567

567

23

210

210

123

234

210

210

Zio

210

12

210

210

567

12

123

123

567

Ia

III

III

III

III

III

III

III

C

C
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TableZ-12(continued).

Energy

(cm響 且)

Jpoi Jsellinewidthliterature

50871.5

50894.1

50905.9

50924.2

50924.6

50943.1

50952.9

50959.7

50960.0

50980.2

50982.0

51022.6

51025.4

51025.6

51045.4

51071.0

51089.2

51092.7

51093.6

51096.4

51099.9

51102.5

51104.1

51116.4

51129.7

51143.4

51144.6

51153.9

51201.3

51213.3

51244.7

51258.4

51266.7

51280.5

51281.0

51282.1

51295.8

51298.3

51300.3

51303.2

51307.2

51333.4

51340.6

51344.3

51346.7

51359.8

2

6

6

7

6

7

5

1

0

5

7

2

0

1

2

aio

210

56

210

567

56

12

23

456

56

567

210

567

t23

567

210

is

456

210

34

aio

456

567

567

23

210

210

45

567

567

210

210

12

234

210

210

aio

210

210

567

zio

aio

210

210

234

123

III

I

III

III

III

1

III

III

i

I

I

I

1

1

1

1

III

C

C

C
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Table2-12(continued).

Energy

(cm'且)

・ノpol Jsellinewidthliterature

51369.1

51377.6

51384.8

51385.3

51387.7

51391.5

51393.6

51397.3

51402.0

51474.4

51476.1

51482.3

51496.3

51528.2

51542.2

51569.4

51588.U

51656.6

51692.2

51719.9

51740.6

51759.9

51771.5

51819.5

51842.4

51915.5

51935.5

51955.6

51975.4

52005.1

52032.8

52039.8

52046.4

52055.6

52080.0

52083.9

52087.7

52096.6

52100.9

52135.3

52157.8

52161.0

52178.2

52186.2

52188.5

52198.2

1

0

1

1

1

1

i

1

1

i

1

i

1

1

1

12

234

23

210

zio

aio

210

23

345

345

12

210

456

123

aio

12

123

210

345

345

567

1

1

1

1

1

1

1

1

i

1

1

i

210

1

210

210

aio

i

i

1

1

III

1

1

III

III
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Table2-12(continued).

Energy

(gym')
ノpol Jsellinewidthliterature

52199.1

52205.9

5228U.9

52283.2

52284.1

52395.4

52423.7

52437.1

52445.9

52461.0

52472.6

52481.9

52710.8

52738.7

52818.9

52837.4

52844.6

53020.9

53046.0

53089.0

53201.1

53582.7

53587.5

53611.7

53962.9

54043.5

54455.0

54518.9

54567.5

1

1

1

1

1

1

i

1

l

l

1

1

210

zio

210

1

123

i

i

i

l

zio

210

210

210

210

1

210

io

1

234

345

345

345

234

234

123

234

234

III

I

III

III

III

III

III

8Haynam
etal(1993)z6>_

bG
uyadecetal(1990)44).

Mishinetal(1988)is>.
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Table2-13Energiesoflowerlevelsusedforthelstandthe2ndexcitedlevelsofU .

Energye

(cm'阻)

zss.zsslS(mK)

a b

16505.773

16900.387

16929.760

17070.469

17361.895

190

-zgo

45

-55

-160

177.6

-283 .0

42.4

-75 .1

-165 .5

33421.069

34659.215

一360-357 .5

-505-490 .8

aBlaiseandRadziemski(1976)'x)
.

bEnglmanandPalmer(1980)a6>

Table2-141sotopeshiftsof2ｰdsteptransitionofU.

Upper

level(cm"1)

Lowerlevel(cm"1)

16505 16900 16929 17070 1736]

UpperIS

(mK)

32582

33985

34086

34160

34372

34418

34434

34487

34599

34659

一598

-767

-633

-969

-833

-719

-667

-ni

-687

-705

一485

一637

-486

-816

-654

一368

-543

-373

-730

一463

-398

-455

-415

-433

一430

一623

-444

-366

-316

-396

-321

-359

一432

-599

-449

-786

-626

-535

-482

-539

-495

-520

LowerIS(mK)e 178 一283 43 一75 一166

aEnglrnanandPalrner(1980)46).
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.Table2-15MeasuredisotopeshiftsofintermediatelevelsofU.

Energyisotopeshift(mK)
iconfiguration'(cm)

Thisworkab

31915.29

32019.89

32112.44

32267.77

32273.59

32430.58

32582.42

32584.41

33045.96

33129.30

33624.84

33737.49

33752.01

33833.62

33939.75

33962.42

33984.64

34028.11

34086.68

34117.74

34128.38

34160.46

34161.39

34209.92

34263.55

34292.93

34328.74

34372.87

34376.57

34398.01

34418.19

34434.68

34461.55

34508.23

34523.36

34578.25

34585.55

34599.54

34622.27

34629.95

34639.88

,fdsp

fsp

ノ3ぬ2

fdp?

.1`ｰdp?

.〆ゆr7M6ノ

fdp

一520

の505

-570

-285

-520

-575

-430

-445

-540

-230

-625

-530

-615

-620

の495

-690

-595

-510

-450

-570

-535

-785

-320

ゆ715

-570

-620

-580

-630

-520

-530

-530

-485

-525

-600

-505

-660

-380

-495

-530

-495

-580

一300

一610

一490

一590

一445

一770

一615

一450

一300

一630

一610

-635

-490

一590

一443

一773

一580

-615

一655

一582

-550
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Table2-15(continued)

謝 ・・nfigu・a…n・Thi、 、isotopeshworka藍負(mK)b

34656.25

34659.18∫3ぬ83r7」 乙7/

34705.40

34717.96

34725.50

34746.11

34764.98

34797.80

34800.02

34803.60

34848.21

34882.76

34888.80

34894.92

34905.25

34953.62

34994.99

35004.97

35018.01

35036.91

35046.07

35055.74

35101.87

35112.94

35135.66

35148.52

35180.67

35193.74

35210.58

35223.35/ads8s(S乙6/

35242.05

35250.49

35291.29

35304.73

35316.24

35357.28

35370.86

35406.51

35408.33

35438.66

35490.10

35504.71

一660

-520

-535

-aao

-465

-550

-moo

-565

-515

-610

-510

-560

噂395

-525

-645

-530

-525

-405

-600

-500

-595

-780

-560

-320

-555

-485

-560

-510

-615

-505

-505

-535

-560

-545

-555

-580

-540

-510

-500

-470

-525

-520

一505

一4ao

.一470

一490

一500

一660

-491

一aao

一470

一490

一490
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Table2-15(continued)

謝 ・・nfi・U・a…ne-Th、 、w。,k

isotopeshift(mK)

a b

35529.16

35547.22

35547.65

35561.14

35614.55

35618.83

35620.79

35637.74

35646.15

35674.84

35693.11

35720.55

35725.65

35731.22

35751.06

35763.69

35784.82

35798.72

35824.77

35836.57

35840.98

35861.51

35864.60

35886.88

35914.22

35940.33

35963.97

36000.33

36014.70

36026.16

36034.59

36053.59

36067.87

36085.28

36090.96

36109.96

36115.67

36119.62

36174.50

36186.88

36187.79

一475

-435

-455

-450

-480

-575

-550

-555

-480

-510

-315

-450

-495

-535

-ais

-535

-435

-545

-280

-ass

-460

-450

-690

-505

-330

-525

-aio

-360

-460

-410

-475

-480

-aio

-580

-570

-ago

-525

-505

-260

-540

-640

一500 一500

aBlaisealldRadzielmski(1976)14).

bEnglmanandPah:ner(1980)46) .
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Table2-16MeasuredisotopeshiftsofautoionizinglevelsofU.

Energyisotope

(cm'1)shift(mK)

49951.9

49957.1

49958.6

49961.4

50083.5

50084.6

50090.0

50123.6

50187.1

50190.2

50210.5

50412.7

50421.8

一460

-550

-600

-535

-510

-490

-730

-630

-610

-675

-425

-570

-705
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Table2-17MeasuredisotopeshiftsofintermediatelevelsofGd.

EZ

cm-1
ConfigurationTermJ

isotopeshift160-154(mK)

thiswork a e

31236.88

31368.16

31413.11

31542.42f(7F)sp
31772.89

31842.59

31972.32

32632.95

32652.19

32660.86ノ'asps

32729.68

32881.72

33037.82

33195.32ノ 階7で8S)ds7s

33352.95

33406.04

33491.39 .f'18S)d3

33534.73/7で8捌 ゐZ∫

33734.10ノ'7で8翻43

33782.18ノ'7個5ジ{ゴ3

33823.08/8坦 ～

33951.49

34044.36ノ'7で8砂 ぬ 乃

34554.96f'(asla3

34582.50

34582.53

34586.79

34601.72

34623.97

34697.86

34698.19 .プ8吊ワ～

34719.13/7で8翻527s

34720.19

34754.99/7で8胡obZ∫

34811.79/8吊 ワ～

34906.20

34911.41/8角 ワ～

34984.53ノ'7で819527S

35(M5.77∫7必22

35224.20

3525456∫7で8ε)ぬ 乃

9D

vP

vD

9D

7F

9S

9D

7S

'D

0

3

2

3

1

2

2

2

12

1

2

1

1

3

3

2

5

4

4

5

5

3

5

4

2

3

1

0

6

1

4

4

5

6

6

2

5

3

3

6

i

一222

-234

-222

-aas

-268

-285

-243

-198

-227

-200

2.O

ig.o

-236

-72 .0

10.3

10.0

-270

-89 .2

-288

-255

-143

-288

-69 .4

-232

-276

-276

-ago

-271

-66 .5

-23.4

-181

93.7

-276

-75 .蓋

一174

-9 .0

-197

63.7

-2.5

-246

-92 .2

一209 .0

一69 .2e

一84 .8e

一259 .0

b-180.0

一69 .8t

0.ob

一53

81

93

13

79

一114

52

一ioa

一147
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.Table2-17(Continued)

EZ

_t
cm

isotopeshift160-154(mK)C
onfigurationTermJ

thisworkde

35436.02 .ブ7俗切 ぬ 乃

35561.29/7(8S)sp2

35603.61ノ 【8Ψ2

35606.12 .ブ7(8S)ds7s

35716.79ノ ー7(8S)ds7s

35735.09

35860.56/'(8S)ds7s

35996.98/8叩2

36060.07/7(8S)ds7s

36123.58

36160.88

36179.48

36182.72

36268.42fsp?

36270.05

36326.59/7で8翻 必 乃

36356.97

36381.68∫7で85フjP2

36386.47/Bsp?

36541.25ノ'7で89d腫 フ智

36576.97fsp?

36616.68

36653.97fsp?

36853.08/asp?

7D

"P

vD

7D

vD

vD

7D

i!P

vD

2

4

4

2

3

5

3

3

4

2

67

4

3

2

5

4

56

5

4

5

3

4

5

5

一86 .4

-87 .3

-206

-143

-107

-204

-91 .0

-214

-135

-270

-276

-168

-249

-100

-253

-121

-271

-99.0

-211

-127

-229

-53.0

-35 .0

-195

b-88 .6

b-78 .8

一118

一139-144

一45

65

-166

一132

-70

91

aAlyetal(1994)sod:

bJiaetal(1993)49).

Haynametal(1993)26).

dAhlnadetal(1982)55).

eAhmadetal(1979)s6>
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Table2-18MeasuredisotopeshiftsofautoionizinglevelsofGd.

一
Energyisotopeshift

(cm')IS160.一154(mK)

49588.1

49592.9

49609.7

49613.2

49618.6

49636.2

49684.2

49811.7

49848.8

49853.4

49868.5

49982.2

49985.9

49994.9

49997.4

50025.7

.50029.7

50040.9

50052.5

50070.6

52844.6

噌20

-240

-170

-95

-90

-ins

-155

-65

5

-125

-140

-150

-240

-295

-85

-90

-iso

-265

-255

-65

-ass

*

*

*

*

*

*

*

*

*

*averagedvaluesmeasuredfromdifferentlowerlevels
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第3章 光学遷移に関する分光データの測定

本章では、前章で同定 されたエネル ギー準位 間の光学遷移 に関す る分光測定にっ いて述べ

る。 レーザ.__.同位体分離な ど、光反応 を利用す る応用 では、反応 の起 こ り易 さや、起 こり易

い条件 を知 ることが重要 である。そ のた めには吸収断面積 、振動子強度、放射 寿命 な どの分

光デー タが必要 となるが、ウランやガ ドリニ ウムで これ までに報告 され てい る遷移 データだ

けでは十分ではない。本研究 では、 これ らを共鳴電離分光法 で調べ るため、第3.1節 で述べ

るパルスの時間間隔 を変化 させ る時間分解 法 と、第3.2節 で述べ る光強度 を変化 させ る飽和

法 の2つ の方法を利用 した。またそれぞれ の方法 で、励起量 を観 測す る方法 と、励起 され な

かった量 を観 測す る方法 を組 み合 わせ、測定結果 をクロスチェ ックす る方法等 も考案 し、よ

り正確 な測定法 を工夫 した。さらに第3.3節 では、よ り簡単な装置 で遷移 データを得 るた め、

光ガルバ ノ分光法 による測定方法を検討 した。 これ らの方法 によ り、ウラン、ガ ドリニ ウム

の多 くの遷移デー タを取得 した。

3.1時 間分解ポンププローブ法による寿命及び分岐比測定

3.1.1目 的 と概要

放射寿命や分岐比 、振動子 強度、吸収断面積 な ど、原子 のエネルギー準位 間遷移 に関す る

物性 は原子の光に対す る応答性 を決 める基本 的 な物性 であ る。多段階共鳴電離 による レーザ

ー 同位体分離では、量子効率を高 めるた めに、これ らの物性値 を多 くの遷移や準位 について

調べ ることが求 め られ る1)2)。またその値 は、原子物理、プ ラズマ物理 、宇 宙物理 、レーザー

化 学をは じめ、光化 学反応の様々な応用 で も必要 とされ る3)一5)。しか しこれ までの ところ、鉄

な ど一部 の軽元素6)では、これ らの物性 の詳細 な調査 が行 われている ものの、ランタノイ ド、

ア クチ ノイ ド元素 ではまだ十分 なデータは得 られ ていない。

ガ ドリニ ウムや ウランの3段 階電離過 程 では、イオ ン化 ポテ ンシャル が49600-49950cm'1

程度 であることか ら、15000-19000cnゴ1の 偶準位 と31000-36500cnゴ1の 奇準{立が第1、 第2励

起 準位 として用い られ る。この うち第1励 起準位 の寿命 は、ウラン、ガ ドリニ ウム とも比較

的良 く調べ られてい る。しか し第2励 起準位 の寿命 は、Miron7)やMarekB)ら の2段 階 レーザー

誘 起蛍光法 による測定値や、Carlson9),Mishin10),Haynam2)ら の3段 階共鳴電離分光 よる測定値

が報告 され ているものの、まだ測定値 のない第2励 起準位が多数存在 す る。

振動子強度の報告値 も限 られてい る。第2励 起遷移 の振動子強度はほ とん ど分か っていな

い。第1励 起遷移 の振動子強度は ウラン、ガ ドリニ ウム とも強い遷移でのみ調べ られ てい る。

ガ ドリニ ウムではCorlissll),Komarovskilz),西 村13)らが報告 してい るがてKomarovskiや 西村の

値 の多 くは、Corlissの値 に比べ2倍 以上大 き く、寿命 か ら計算 され る振動子強度 の上 限に近

い値 となってお り、その精度 を確 かめるこ とが必要であ る。一方 、ウランの第1励 起遷移 の

振動子強度 はPalmeria)らのア トラスで、詳 細な相対強度 が明 らかになってい るが、絶対値 は

ガ ドリニ ウム と同様、Corliss15)の発光分光 に基づいてい るため、その信頼性を確 かめ る必要

があ る。 電離効率の高いスキー ムを選ぶた めには、寿命や振動子強度 の、 よ り正確 な値 を、

多 くの準位や遷移 について得 ることが必要 である。
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振動子強度 の測定方法 の中で、寿命 と分岐比 を独 立に測定 して振動子強度 を求める方法は、

最 も信頼 性の高い方法 の1つ と考 えられる。分岐比の測定方法には大き く分 けて2つ あ り、

1つ は放電 ランプの発 光強度 を紫 外 か ら赤外 までの広い波長範 囲にわたって観 測 して比 を

とる方法2),12),16)一18)、も う一つ はHackel19)ら が提案 した、複数 のパルス レーザー をポンプ光源 、

プ ローブ光源 として用 い、輻射寿命 によって上準位 か ら下準位へ落ち る占有数の割合 を多段

階共鳴電離法で観 測す る方法 である。前者 は、原子構造が複雑 な場合 、弱 い赤外遷移 を多数

観測 した り、その寄与分 を推 定す る必要があ り、測定の困難 さや解析 上のあいまい さがある。
一方、後者は励起原子 の輻射崩壊 を観測す るので、後述す る飽和法や 吸収 、発光法で問題

となる、光強度や空間強度分布、発振幅、偏光状態、.1T1直な どの励起 に係 わ る条件や 、原子

との光反応体積や原子密 度、局所熱平衡条件 な ど発光源 に係 わる条件 を正確 に知 る必要がな

い とい う点 で優れ た方法で ある。また レーザーの照射 タイ ミングや電離スキー ムを変 えるだ

けで、寿命 と分 岐比を、同 じ手順 で測 定できる利点 もある。 これ までBisson18),Hackell9),

Cazlson20')らが この方法で測定を行 っているが、測定手順 が複雑 なため、広 く利用 されてい る

とは言 えず、その適用性や信頼性 は明 らかでない。

本節では、3段 階遅延光電離法 によ りウラン、ガ ドリニ ウムの第1、 第2励 起準位 の寿命

測定、お よび第1励 起遷移の分岐比測 定を行 った。分岐比測定では上述 した従来 か らの方法

に加 えて、始状態以外の準位 へ落 ちる全 ブランチの分岐比の総和 が得 られ る逆分岐比測定法

を新た に考案 し、幾つかの遷移 で両方の測定結果 を比較 した。 さらに、寿命 と分岐比の測定

値 に基づいて振動子強度 を計算 し、得 られ た値 を文献値 と比較 した。また本分岐比測定法が

第2励 起遷移 にも適用可能 であるこ とを、振動子強度が精度良 く求 め られているイ ッテル ビ

ウムの第2励 起遷移で確認 した。

3.1.2測 定方法

4台 の色素 レーザー を光源 に用 い、その うち1～2台 を、注 目す る準位 へ原子 を励起す る

ためのポンプ レーザーに用い、残 りを多段 階共鳴電離でその準位 の 占有数変化 を観測す るた

めのプ ローブ レーザー として用いた。アイ リスを通 してポ ンプ光は直径3mm、 プ ロー ブ光 は

直径5㎜ の均一 ビーム と し、 これ らを真空容器 に入射 して反応領域 で重ねた。 反応領域 の

光子 フルエ ンスは1x1016photons/cm2/pulse程 度 とした。

本研究 では4チ ャ ンネル遅 延パル ス発 生器 で各 レー一ザー・パルス のタイ ミングを変化 させ

る ことに よって測定を行 うた め、パル ス波形 をバイプ ラナ光電管で検 出 し、タイ ミングの変

化 を常時確認 した。イオ ン計測器やイオ ンを検 出器 に引き込むた めのパル ス電場の トリガに

はプローブ レーザーの トリガ 出力 を用い、遅延 時間が変わって もイオ ンの観測条件が変わ ら

ない よ うに した。また、光強度のゆ らぎによってイオ ン量が変化 しない よ う、 レーザーのパ

ワーは各遷移 が十分飽和す る強 さとした。

(1)寿 命測定

3波 長3段 階遅延光電離法に よる輻射寿命 の測定原理 を図3-1に 示す。 まず原子 をポ ンプ

光パル スで寿命 を測定す る準位 まで励起 し、一定時間後 にプ ローブ光パルスで電離 した。ポ

ンプ光を1波 長1段 階、プ ロー ブ光 を2波 長2段 階にす るこ とで第1励 起準位 の寿命 を測定

し、逆に、ポンプ光を2波 長2段 階、プ ローブ光 を1波 長1段 階にす るこ とで第2励 起準位
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の寿命 を測定 した。ポンプパル ス とプ ロー ブパル スの遅延時間を変化 させ 、イオ ン量の変化

を観測 した。励起準位 の 占有数 は遅延 時間 とともに減衰す るため、そ の減衰 曲線 の傾 きか ら

寿命 を算 出 した。遅延 時間は信 号強度 が1オ ーダー以上減少す るまで変化 させた。またイ オ

ンが観測領域か ら完全 に飛び去 るのに3μsec程 度要す るので、その時点 の信号強度 をゼ ロレ

タル とした。多 くの場合 、測 定は20点 以上 の遅延時刻で行 い、その間隔 は寿命 の10分 の1

以下 と した。各遅延時刻で、数 百パル スの信 号 を平均化 した。

π
IP

ZS

λ

㌧ 一 λ
響

λ2

ポ ンプ プ ロー ブ

IP

λ2'

X11'

d
NN

delay

(a)第1励 起 状 態

ポ ンプ プ ロー ブ

L
H

delay

(b)第2励 起状態

、FIGURE3-1P血cipleofradiativelifetimemeasurement.

(2)分 岐比測定

4波 長3段 階遅延電離法 に よる分岐比 の測 定原 理 を図3-2(a)に示す。 は じめに原子 をポ ン

プ光パル スでE。準位 か らEp準 位 に励起 し、次にEo準 位に残 ってい る原 子をプ ロー ブ レーザー一

で電離 した。ポ ンプパル ス とプ ローブパル スの時間差が小 さい場合、ポ ンプ光を照射す る と

イオ ン生成量 は約 半分に減少 した。時 間差 を増加 させ ると、Ep状 態 の励 起原子 の一部 がEo

状態に戻 ることによ り、イオ ン生成 量が徐 々に回復 した。そ こで注 目す る各遷移 で この よう

な崩壊回復 曲線 を測定 した。 分岐比 はパル スの時間差が小 さい時 の減少分 と、時 間差 を大

き くした ときの回復分の比 を測定す るこ とによ り求めた。
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IP

Ep

Eo

H
delay

ポンプ プローブ

A

▲

,7

閥 BR=B/A

乃
(a)分岐比測定

Ea

N-N

delay
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3.1.3結 果 と議 論

(1)励 起寿命

図3-3に 測定 したガ ドリニ ウムの減衰 曲線 の一例 を示す。寿命 は この 曲線 を最小 自乗法 によ

り指数 関数で近似 す るζ とによ り、その傾 きか ら決定 した。
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本測定では、寿命 を正確 に測定す るため、ポ ンプ、プ ローブ遷移 の選び方 を工夫 した。 ま

ず、 レーザー光強度 のゆ らぎによる誤差 を減 らすた め、振動 子強度 の大 きい遷移 を選び 、遷
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移 を十分飽和 させ た。また レーザー発振 タイ ミングのジ ッター に よる影響 を抑 えるため、ジ

ッター に比べて十分寿命 の長 い準位 を経 由す るプローブスキー ムを用いた。また、第2励 起

準位 の寿命測定では、第2励 起遷移 の波長が十分長 く、そ の光 を2光 子吸収 して も、内部エ

ネル ギー がイオ ン化極 限を超 えない よ うな第2励 起遷移 を用 いた。 さらに、光照射領域 か ら

原子 ビー ムが飛び去 る効果(Flightoutofvieweffect)に よる誤差 を抑 え るた め、第1レ ーザー

の ビーム径 を第2レ`.ザ ーの径 よ り小 さくした。 しか し、次節 で述べ る4波 長3段 階実験 に

よって、この方法で も遅延時間が1μsec以 上 となると、その効果 が無視で きない ことが分か

った。 そ こで、寿命 の算 出には遅延時 間が1μsec未 満 のデー タだ けを用い ることとした。

表3-1、 表3-2に ガ ドリニ ウムの第1励 起準位 、第2励 起準位 の寿命 の測 定値 と文献値 を示

す。表 中の10個 の偶準位 と64個 の奇準位 の寿命 は今 回初 めて測定 され た ものである。測 定値

の誤差 は、信 号の ば らつ きに よるもので10%程 度 で ある。文献値 と比較す る と、34586cm-1

の値がHaynam2)の 報告値 の半分であ る以外 は良 く一致 している。

電子配置や多重項 が同一 の励 起準位 は寿命 の長 さも同程度 になるこ とが知 られ ている。実

際 に表3-1の9D,lID,9F項 の第1励 起準位 の寿命 はそれぞれ近 い値 となってい る。但 し9F4状 態

だけは他 の9F状 態 よ り寿命が短い ことがわか った。M韻in21)ら の原子構造 計算 に よれ ば、 こ

の状態 の9F成 分 の純度 は他の状態 よ り低 く、寿命 の短 い9D成 分 の割合 が高 くなっている。

従 って、観 測 された寿命 の短 さは、この レS項 の混 じり合 いの結果生 じた もの と思われ る。
一方

、第2励 起準位 では、よ りエネル ギー の高い準位 の中に寿命 の短い ものが多 いこ とがわ

かった。これは恐 らく、そ のエネル ギー領域 に短寿命 の電子配置 の準位 が偏在す るため と思

われ るが、これ らの状態 の多 くはまだ電子配置 が同定 され ていない。

表3-3、 表3-4に ウランの第1励 起準位 、第2励 起準位 の寿命 の測定結果 を示す。誤差はガ

ドリニ ウム と同様10%程 度 であ る。 これ らの寿命 はMiron7)の 報告値 といずれ も良 く一致 した。

ウランでは第2励 起準位 で も電子配置が同定 され てい る準位 が多いので、分光項 の違いは

無視 して、寿命 と電子配置 の関係 に注 目す る と、/3ゆ の寿命 は短 く、fZd252,f352,f4dsの 寿命

は長い こ とが分かった。これは励起準位 と、蛍光遷移す る下準位 のカ ップ リングの強 さで理

解 できる。一般 に遷移の強 さは上下準位 の電子配置 の うち、1つ の電子 の軌道角運動量 だけ

が±1だ け異 なる遷移(1電 子遷移)の 確率がそれ以外 の遷移 に比べて大 きい。 ウランの場

合 、第1励 起準位 よ り低エネル ギーにある奇パ リテ ィ準位 は〆3ぬ2とノ'3dzsである。短寿命 の

ノゆ はこの両方の配置 と1電 子遷移す るが、∫24232やプ381ρはズ3425とのみ、!4必 はプ3必2としか

1電 子遷移 しない。従 って ウランの第1励 起準位 の寿命 は、それ よ り低 エネル ギー側 に遷移

強度 の大 きな配置の準位 が どれ だけ存在す るかで決まっている と考 え られ る。

この様 に寿命 も、第2章 で触れた同位 体シフ トと同 じ様 に、電子配置や分光項 と関係 して

い る。そ こで横軸 に寿命 、縦軸 に同位体 シフ トをと り、ガ ドリニ ウムのエネル ギー準位 の分

布 を調べ る と図3-4の よ うになった。分布 には電子配置毎 に偏 りが見 られ る。 前章で も触れ

た よ うに同位 体 シ フ トは そ の準位 のs電 子 の数 を示 し、+100～Omkに はs電 子3個 の配 置

¢8275な ど)、0～ 一150mKに は2個(〆 必乃な ど)、一150～一220mKに は1個(fSspな ど)、それ

以下の範囲にはS電 子の無い配置(f'd3な ど)が 分布す る。 従 ってS電 子の数が合 う電子配置

でエネル ギー的に も可能 な配置の 中か ら、寿命 の長 さに応 じて低エネル ギー側 に遷移 しやす

い配置 がある配置、無い配置 を探せば、電子配置 が同定で きると思 われ る。また、 このよ う

な物性値 の分布 をパ ターン認識法で グループ分 け し、配置 を同定す る試み も、ウランや キュ
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リウム原子 で報告 され ている22),23)。こ うした研究で も、準位エネル ギー、9因 子 、 ノ値 、同

位体 シフ トの物性値 のほかに寿命デー タを加 えることで、正確 な配置 の同定がで きるもの と

思われ る。
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(2)第1励 起遷移 の分岐比測定

ガ ドリニ ウムの第1励 起遷移 の分岐比測定は、図3-5に 実線矢印で示す よ うに、10個 の励 起

状態 と5個 の準安定状態 間の、19個 の遷移 について行 った。
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測 定結 果 の一 例 を図3-6に △ 点 で示 す 。999cnゴ1状 態へ の再 ポ ピ ュ レー シ ョンは500nsecま

で の範 囲 で認 め られ る。そ の 回復 速 度 は18083cm'1状 態 の寿命 とほ ぼ一 致 して お り、 これ は
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多段階 のカスケー ドを経 て18083cm.1状 態へ再 ポ ピュ レー シ ョンす る割合 が無視 でき るこ

とを示 している。この よ うな方法 で、カ スケー ドに よる再 ポ ピュ レー シ ョンの割合 が小 さい

ことを、測定す る各遷移 で確 かめた。
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FIGURE3-6Typicaldecaybackanddecayoutcurvesforthelstexcitationtransition.

分 岐比は原理的には遅延時間ゼ ロにおけ る初期減少分So-S(0)と 、遅延時間無限大 にお ける、

最終的な回復成分S(。。)一s(0)の比か ら求 め られ る。 しか し現 実には、S(0)は ポ ンプ とプローブ

パルスが時間的に重なるために測定で きない。また、S(。。)も遅延時間が大 きす ぎる と、先 に

述べた原子の飛行効果や カスケー ドによる再ポ ピュレー シ ョンによって、崩壊回復 曲線 の形

が変 わって しま うた めに得 られない。 そ こで ある有限時間にお ける信 号強度の差 を測 定 し、

寿命 を考慮 して補正す る方法 を検討 した。 図3-7に 崩壊 回復 曲線 を、10μsecま で遅延 させ て

測定 した例 を示す。 白丸 は分岐比の大 きな下準位 か らのイオン信号、黒丸は分岐比 の小 さな

下準位 か らの信号である。前者で は分岐遷移 に よ り急速 にイオ ン量が増加 し1μs付 近でプ ラ

トー となった後 、再び増加 してい る。後者 は分岐比が小 さいため、1μsま ではイオ ン量 はほ

ぼゼ ロでその後 に増加 してい る。 この ことか ら、飛行効果や再 ポ ピュレーシ ョンの効果 は1

μs以 上の時間スケールで顕著 になるこ とが分 かる。従 って正確 な分 岐比測 定のためには、

遅延 時間は1μsecま で とす る必要 がある。 そ こで本測 定では、遅延時 間30nsecと1μsecの イ

オ ン生成 量を測定 して、BR'=(S(1000)一S(30))/(So-S(30))の関係 か ら分岐比 を求めた。この場合

に得 られ る分 岐比 は、先 に述べた よ うな寿命 の影響で真 の分岐比 よ りも小 さいため、これ を

以下の式で補 正 してEp状 態の寿命 を考慮 した真 の分岐比 に換算 した。

BR=,1BRt2ri(3・1)

(eT-ez)+BR(1-eT)

寿命測定 と同様 に、精度の高い分岐比測 定のた めには、プ ローブスキー ムの選び方が重要

で ある。 この測定法では、断面積 の大 きな遷移 、長寿命 準位 の遷移 を選ぶだけで な く、Eo状

態 の全ての磁気サ ブ レベル が電離す るよ うに、上準位 ほ ど角運動量が大 きくなるス キームを

選 んだ。
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励起状態の寿命 が長 く、1ｵsecま での遅延 時間では十分 な信号 の回復が観 測で きない場合

には、この方法 だけで正確 な測定 を行 うことは難 しい。そ こでこれを可能 にす る方法 として、

図3-2(b)に 示す よ うに、通 常の分 岐比測定 を行 った直後 に、プローブ遷移 の波長 を変 え、ポ

ンプ遷移 の上準位 を通 るスキームで引き続 き同 じ測定 を繰 り返 し、Eo準位 以外 の準位 に崩壊

す る原子の割 合を測 定す る逆分岐法 を考案 した。8つ の遷移 について実際 にこの方法 で測定

を行ら た。結果 の一例 を図3-6に ○点で示す。 イオ ン量 の減少分 が この逆分 岐比 を表す。Eo

状態へ の遷移 の分 岐比 はBR'=(S'(1000)一S(30))/(So-S(30))で求 め られ る。 ここではS'(1000)は 遅

延 時間1000nsに おけるイオ ン量を表 し、他の値は通 常法 で求 めた もの と同 じである。真の分

岐比は このBR'を 次式 で補正 して求めた。
r2

BR=tlBR-eTn(3.2)

(eT-eT)+BR(1-eT)

表3-5に 測 定 した19個 の遷移 の分岐比を示す。2つ の方法 で得 られた結果 は良 く一致 し、よ

り精度の高い分岐比測定が可能 であることが確認で きた。表 には得 られ た分岐比 の平均値 を

示す。

また分岐比 と寿命 は次式 によって振動子強度 と関係 してお り、本研 究で得 られたそれ ぞれ

の値 か ら振動子強度 を計算 した。

&∫=議 曙(3.3)

但 し、S、、grは上下準位の縮重度 、λは遷移波長、cは光速、Yeは古典電子半径(2.818xlσ13cm)

で ある。その結果 も表3-5に 報告値 とともに示す。寿命 や分岐比測定において予想 され る誤

差 を考慮す ると、振動子強度測定値 に含 まれ る誤差 は約20%と 評価 され る。最後のLS欄 の値

は、上 下準位 がLS結 合で記述 できる として、6」 シ ンボル か ら計算 した多重項 間遷移 の線強

度(LineStrength)で ある。これは近似的に振動子強度の相対値 を表 してい る。F項 、D項 とも

J.が小 さい状態で は比較 的良 く一致 しているが、J値 の大きい遷移、特 に9D5、9F4で は一致が

良 くない ことがわか る。これは この励起準位 の角運動量合成形式が、純粋 なLS結 合ではな

く、刀結合 に近い こ とを意味 してい ると考 え られ る。実際、Martinii)らの原子構造 計算結果

か らも、9D5、9F4項 のLeadingTermの 純度は46%、38%と 低 く、他の状態 との混 じ り合いが

大 きい と考 え られ る。
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表3-5か らKomarovski'Z)の 値 は今 回の値 よ り系統的 に大 きい ことがわかる。この違 いは彼 ら

が分岐比計算のために測 定 した発光 スペ ク トル が可視光 の領域だ けであ り、850nm,以 上 の赤

外域 の分岐遷移 を無視 したためである と思われ る。彼 らは電子衝突 で励起 させた原子 の発光

強度比 か ら振動子強度 を決 めているが、多数 の弱い赤外線遷移 の発光強度 は全て合わせ て も、

可視 光の遷移強度 の和の25%以 下に しかな らない、 として無視 してい る。 しか しこの赤外成

分の寄与は個 々の遷移の振動子強度 としては小 さい ものの、遷移 の数が多いため、総 和 と し

て は無視 できない ことが、ガ ドリニ ウム と同様 に複雑 な原子構造 を持 つ ウランな どで指摘 さ

れ てい る4)。今 回の結果 で も、表 の各第1励 起準位か ら基底状態 と4つ の準安定状態へ の遷i

移 の分岐比 を1か ら差 し引いて求 めた赤外分岐遷移 の分岐比 の和 は、18509cm-1を 除いていず

れ も、30～40%に 達 して いる。 これ は、ウランの第1励 起準位15720cnf1か ら900㎜ 以上の赤

外遷 移 の分 岐比が約50%と 報 告 されて いるの と同程度 で納得 で きる大 き さであ る。従 って

Komarovskiの 報告値 は寿命 か ら計算 され る振動子 強度 の上 限値 を与 えてお り、真 の振動子強

度 はこれ よ り小 さい と考 えるのが妥 当 と考 え られ る。

振動子強度の過 大評価 は、原子 ビー ムの レーザー光吸収か ら求めた西村の値で も認 め られ

る。彼 らの吸収法では、振動子 強度 は共鳴吸収 による レーザー強度 のわずか な変化 と、各準

安 定準位の原 子密度絶対値 か ら求 めてい る。従 って、ガ ドリニ ウム原 子 ビー ム中での 占有数

が少 ない、高い準安定状態 か らの遷 移ほ ど誤差が大 きい もの と思 われ る。

表3か ら、各第1励 起準位 か ら基底状態や4つ の準安 定状態へ の遷移 の分岐比 の和は0.65

程度でほぼ一定値 となるこ とがわかる。これ は 「1つ の多重項 の うち始状態または終状態が

共通 な遷移 の線強度 を全 て加 えると、それぞれ始状態、終状態の統計重率に比例す る」 とい

う、Burger-Dorgelo-Ornsteinの 総和則24)を、次の よ うに分岐比に直 して考 えることに よって説

明できる。

ΣβR瞬/)=雛 窪辮+1】 〈Ll1Dlに>1(3.4)
.ノ

ここで、L,Jは 下準位 の角運動 量 と全角運動量、Lノ は上準位 の角運動 量 と全角運動 量、

toは 上準位 の寿命で ある。各第1励 起準位(9恥9F⊃ か ら準安定状態9DJへ の分岐比 の和 は、上
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下準位 の軌道角運動量 の組み合 わせ だけで決 まる遷移積分 の動径部分 と、第1励 起準位 の寿

命 の積で表せ る。前節 の結果 か ら9Dゐ9F順 の第1励 起準位 の寿命 は、J値 に よらずそれぞれ

125ns,590nsと ほぼ一定値 であることか ら、分岐比の和が一定値 になるこ とが理解で きる。分

岐比の和の絶対値は、9D-9D項 間、9F-9D項 間の遷移積 分の動径部分が反映 されてい ると考 え

られ る。

ウランの分岐比の測定は基底状態 と620cm'準 安定状態 か ら励起す る4個 の遷 移で同様 に

行 った。表3-6に 得 られた結果 を示す。分岐比測 定値 のば らつきはガ ドリニ ウムよ り大 きく

0.1程度 だった。これ は、プローブスキー ムに1波 長2光 子イオ ン化 を利用 したため、遷移が

飽 和せず 、レーザー強度 の変動 に伴 う信 号のば らつ きが大 きかったた めである。分岐比 と寿

命 か ら計算 した振動子強度の値 は報告値 と良 く一致す る事が分かった。

(3)イ ッテル ビウムの第2励 起遷移 の分岐比測定

共鳴電離分光 による分岐比測定は、第2励 起遷移 に も適用で きる。ただ し第2励 起遷移

が第1励 起遷移 と異なるのは、下準位 にも寿命 が あるため、上準位か らの再 ポ ピュ レーシ ョ

ンを評価す る場合 に この寿命 を考慮 しなけれ ばな らない ことである。また高励起準位 か らは

崩壊遷移の数が多 くな り、分岐比の小 さい遷 移が増 えるため、測 定の難 しさも予想 され る。

第2励 起遷移 の分岐比測定 は分岐比の大 きな遷i移でのみ有効 と考 え られ る。そ こで、本研 究

では原子構造が単純で、正確な第2励 起遷移 の振動子強度 が得 られ ているイ ッテル ビウムの

17992.1(」ヒ1)一>32694.7(a=1)遷移 で、その測 定原理 を実証 した。 この遷移 の上下準位 の寿命 は

それ ぞれ、15.9nsec25)と875nsec26)で 、下準位 の寿命効果が小 さく、再ポ ピュ レーシ ョンが観

測 しやすい こ とも、この遷移 を利用 した理由の1つ である。

分岐比は第1励 起準位 に原子 を励起す るパルス と、第1励 起原子 をイオン化す るパルス を

1μsの 間隔 に固定 し、注 目す る遷移 を起すパル ス光 をイオ ン化パル スの5nsec前 まで照射す

る場合 と200nsec前 に照射す る場合、そ して照射 しない場合でイオ ン量 を測定 し、その変化 を

記録す ることで求 めた。この よ うにす る と第1励 起準位 の寿命 が分岐比測定に影響 しない利

点 がある。遅延 時間が5nsecの 揚合 は第1励 起準位 の 占有数 は大 き く減少す るが、200nsec程

度 になる と第1励 起準位へ の再ポ ピュ レー シ ョンがすすみイオ ン量は増加す る。この変化 か

ら分 岐 比 を求 めBR's.17を 得 た。 これ に第2励 起 準位 の寿 命 の補 正 を行 うと分 岐 比 は

BR=0。21と な り、振動子強度 はgf-0.28と なった。 これ は コヒー レン トな励起 に よって生 じる

ラビ振動 の周波数 か ら振動子強度 を求めたHaynamの 値(gf=0.23)27)や 、発光分光か ら求 めた

Borisovの 値(『ニ0.37)28)に近 く、第2励 起遷移 の分岐比が測定可能であ ることが確 かめ られた。
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3.2飽 和法に よる断面積測定

3.2.1目 的 と概要

前節 では分岐比か ら振動子 強度や断面積 を求め る方 法を検討 し、主に第1励 起遷移 の断面

積測定に適用 した。また第2励 起遷移の断面積 測定へ の適用性 を調べ るため、イ ッテル ビゥ

ムの第2励 起遷移で予備試験 を行 った。この試 験の結果 、分岐比測定法は第2励 起遷移 に も

適用で きることが分か ったが、分岐遷移の数 が多 く個 々の遷移 の分岐比 が相対的 に小 さくな

る第2励 起遷移 では、精度良 く振動子強度 を決 め られ る遷移 が少 ない こ とも分 かった。また、

分岐比法 は原理 的に電離遷移 の断面積測定 には適用で きない。

そ こで本節 では、分岐比の小 さな励起遷移や電離遷移 にも使 える断面積測定法 と して、飽

和法に注 目した。 この方法 はイ ンコヒー レン トな励起 ダイナ ミクスが支配的 な系で、光強度

を増加 させ る と遷移 の上 、下準位の 占有率の差 が小 さくな り、やがて吸収 と誘 導放 出が拮抗

して上準位 の 占有率が変化 しな くなるこ とを利用 して、飽和 に必要な レーザー光強度 か ら断

面積 を求め る方法で ある。本方法 を最初 に考案 し、Rbの 電離遷移 の断面積測定に利用 した

のはAmbartzumian29>so)で ある。そ の後、Bekov3Dら はYbの3段 階イオ ン化 スキームで各励

起 ステ ップの断面積 測定に本方法 を用いてい る。またBurkhardts2)は 飽 和法を基 に、原子 ビー

ムの原子密度 の精密測定法 を提案 してい る。最 近ではLievens33)ら がNiの1波 長2光 子、2

波長2段 階スキー ムの電離断面積測 定に本方法 を利用 してい る。

本研究 では、まず飽和の原理に よる正確 で簡単な測定法 を確 立す るた めの予備試験 を行 っ

た。は じめに レーザーの発振幅 による断面積 ピー ク値 の違い を調べた。また、レーザー ビー

ムの空 間強度分布 が(1)均 一 ビー ム(ト ップハ ッ ト型)の 場合 と(2)レンズで集 光 したガ ウス型

ビームの場合 の飽和 曲線 を測 定 し、ガ ウス ビー ムで行 った場合の補正方法 について検討 した。

さらに、飽和が完全 に現れ な くても飽和 断面積 が得 られ る方法 として、逆飽和法 を考案 しそ

の適用性 を調べ た。 さらに本研究 では、共鳴イオン化分光法以外で簡 単に遷移の飽 和断面積

を知 る方法 として、光ガルバ ノ分光法に よる飽和断面積測定法 も検討 した。これ らの結果 か

ら飽和法 による測 定手順 な どを確 定 し、これ に よって前節で分岐比測定 によ り正確 な げ値 を

求めたガ ドリニ ウムの第1励 起遷移 と、イ ッテル ビウムの第2励 起遷移 の振動子強度 が正 し

く測定できる ことを確 かめた。最後 にこの方法 を用いてU,Gdの 多数 の第2励 起遷移 、電離

遷移 の飽和断面積 を測定 し、エネル ギー準位 の量子状態 と断面積 の大 きさの関係 な どにっい

て考察 した。

3.2.2測 定原理

(1)電 離遷移 、励起遷移の レー ト方程式

(1-a)電 離遷移

下準位 の初期 占有数 がNLoの 原子 に1秒 当た りの光子数(光 子 フラックス)がnの 光 をパ

ルス長tの 間だけ照射 した時 に、電離断面積 σの遷移 に よ り、 どれだけの原子がイオ ン化す

るかは、次の レー ト方程式 で計算でき る。

撃 繊(3.5)
dNL

=一n6NL

dt
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こ こで 、ησ=Wは 遷 移 確 率 で あ る。一 般 に、 自動 電 離 速 度(無 輻 射 遷 移 速 度)は パ ル ス 長 よ

り十 分 速 い た め 、誘 導 放 出 は考 え な い。 これ を解 く と、2準 位 間 電 離 遷 移 に よ るイ オ ン量

Nuと 原 子 の残 量NLの 時 間変 化 は次 式 とな る。

Nu=Nt・(1-e-nO1)(3 .6)

2>L=Nム。(1+e一"α)

下 準位 の寿 命 τが パル ス長 に比 べ て 短 い場 合 は 、イ オ ン量 は近 似 的 に次式 で表 せ る。

n6N
u=Nco1(1一(na← 〕'1-eT)(3.7)

n6+一

T

ここで ησ'=5は 飽和パ ラメータ と呼ばれ 、S=1は 下準位原子 の64%、S=3は 下準位原子の

95%が イオ ン化 され ることを意味す る。1パ ル スのエネル ギー(光 強度)を 光子1個 のエネ

ル ギーで割 ると、パルス 当た りの光子密度(光 子 フル エ ンス)と な り、ntで 表せ る。 このた

め(3.6),(3.7)式は、イオ ン量の光強度依存性 を表 してい る。光強度 を増加 させ てイオ ン量 を飽

和 させ、飽 和パラメー タが1程 度 の光強度 でのイオ ン化率 の絶対値 を知れ ば断面積が求め ら

れ る。 これが飽 和法の測定原理であ る。イオ ン量が飽和 まで達 しない と、正確 な断面積 の測

定は困難iにな るので、強い レーザー光源 が不可欠であ る。飽和 曲線全体 を(3.6),(3.7)式で最小

自乗近似す るのが正確だが、線形領域の接線 と飽和 レベル の線 の交点がお よそ飽和パ ラメー

タ1の 位置 にな るため、交点 の光強度か ら簡易 的に断面積 を求 め る方 法 もよく利用 され る。

(1-b)励 起遷移

励起遷移の飽和も同じ方法で解析できるが、上準位に励起 された原子の自動イオン化に

よる引き抜きがないため、誘導放出項が入る点が異なる。 レー ト方程式は次のようになる。

㌘ ・礁 一NL)(3.8)

dNt =_n
dt・(ハ,L-1vσ)

これ を解 くと、2準 位 問遷移 に よる励起原子量の時間変化 は次式 となる。

砺 ・㌻(1-e2"ｰ`)(3.9)

寿命や上準位か ら分岐比BRでdecaybackが ある場合のレー ト方程式は次のようになる。

祭 一 σ(1Vz一 ハiU)一箸 ・BRNuZu(3.1。)

dNU

dt・ 礁 一砺)_NUTU

この レー ト方 程 式 の一般 解 は次 の よ うに な る。

NU・傷 轟 樗メ)

iiA
=2n6+=+=

τLτ ひ

(3.11)

D=4(no')2+(1--)2+4n6BR

τム τひ τσ
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下準位 寿命 が光照射時間 に比べて十分に長 く(τL>>t)、 分岐比が1に 近い時には、次式で近

似 できる34)。 ヨ
N。 一NLo{!ga-i(1-e'(2"a't)t)(3・12)

2nσ+一
τひ

従 って励起 の飽 和 曲線 は(3.9)や(3.12)式で表せ る。 電離 との違 いは、nσtに 係数2が 付 くた

め、十分飽和 させ ても上準位 の占有数 が50%ま でであることであ る。これ によ り励起 と電離

が同 じ強度で飽 和す る揚合 、電離断面積 の方が励起断面積 よ り2倍 大 きい ことになる。

(2)断 面積 ピー ク値 と原 子吸収 幅、 レーザー発振幅の関係

前述 の レー ト方程 式では遷移確 率は一定値W-nσ と考 えたが、実際は光子 フラ ックス も

吸収断面積 も周波数 による分布 をもつスペ ク トルであ る。 このため、吸収 断面積 か ら振 動子

強度な どを求 める場合 に、この よ うなスペ ク トルの拡が りを考慮 した取 り扱いが必要にな る。

原子の共鳴周波数 をvA、 レーザーの発振周波数 をvL、 スペ ク トル の規格化形状関数 をg

邸 とす ると吸収スペ ク トル及 び レー ザー発振スペ ク トル は次式で表せ る。

6(v-vA)=6ag,,(v-v,,)(3 .13)
J(v一γ、)=」。9諏一V、)=姥η。9、@一V、)

ここで、積 分断面積 、全光強度、全光子 フラックスは形状関数 の規格化条件 か ら次式 で表せ

る。

∫σ@一VAI"`・ ・ σ。 ∫」向 一ゆ ・ ・Ja・hvno(3・14)

ま た各 スペ ク トル の ピー ク値 は次 の よ うにな る。

%一 σ・gA(o)(3.15)

」卿、=」。gc(0)

これ らを用 い る と遷 移 確 率 も周 波数 スペ ク トル とな り、断面 積 スペ ク トル と発 振 スペ ク トル

の重 ね 合 わせ で 次 の よ うに な る。

W(v,,一㌦)一 ☆1σ@一 ゆ@一 ゆ ・(3・16)

スペ ク トル の 形 状 関数 は 、一 般 にはGauss型 とLorentz型 の 中間 のVbigt型 で あ り、畳 み 込 み

積 分 に よ り次 の よ うに表 せ る。

(3.17)9、@一v、)・ ∫9。@一 のg,(vL・ 、ン・'

%。
gttCV-V。)=

@一 ・。)2+(/,ア

&』 卜壼 宰

均一広がり 半値幅r

不均一広がり 半値幅△癌

ここで、本研 究の実験条件 に合わせ て、レーザーの発振幅 が吸収スペ ク トル よ り大 きい場合

を考 える。 レーザー を共鳴周波数 に同調 させ た時の遷移確率 は次 のよ うに表せ る。
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W(0)・鵜 ⑩脚 廟 ・噛 鯛(3.'8)

この式は、レーザー発振幅が広い場合 、その拡 が りを吸収 スペ ク トル の拡が りに置 き換 え ら

れ るこ とを示 してい る。その実効的 な吸収スペ ク トル の幅は9A(0)/9L(0)倍 、高 さは9L(0)/9A(0)

になる。 この よ うに断面積 の観測量は、光の発振幅 で変 るため注意が必要 である。

遷移 の起 こ り安 さを表す物理量で観 測条件 に よらないのは振動子強度である。これは吸収 ピ

ー クの面積 である積分断面積 と次の 関係 があ る。

O'p=1CCYeJ(3.19)

但 しcは 光速、reは 古典電子半径で ある。実効的な吸収スペ ク トルの形状 がロー レンツ型 と

ガ ウス型 の場合 の断面積 ピー ク値 と振動子強度の関係 は、(3.15)(3.19)式か らそれぞれ次 のよ

うに表せ る。

6peak・勧 噛 ・1㎜ ㌦ 謙 σ翫)け).(3
.20)

6peak・ ・鳳 〒意

ガ ウス型 の場合、係数 が葡=14倍 になる点 が異 なる。Voigt関 数 の係数 は両者 の中間の値

となるので、同 じ値の断面積 か ら計算 した振動子強度 は、ロー レンツ型 の式 が最大値 、ガ ウ

ス型 の式が最小値 を与 える。

(3)光 強度の空 間不均一性 の影響

レーザー光の2次 元強度分布 が不均一な光(ガ ウス型)と 均一な光 で飽和 曲線 を測定す る

場合を考 える。レーザー照射面内の原子 の面密度 をnaと し、ビーム中心軸か らρだけ離れた

位置の単位面積 に照射 され る光子 フルエ ンス を φ(ρ)と す る。

(3-a)均 一 ビー ム

半径Rの 均一 ビームでは、光子 フルエ ンスの空間分布 とビーム全体の光子 フルエ ンスは次式

となる。

φψ)・φ・forlρ1≦R(321)

=OIpl>R

∫φ(ρ海 ψ ・2,ti。

これ より、ビー ム断面 内の全生成 イオン数 は次式で求め られ る。これ は(3.6)式と等価で ある。

N=fry(1一 ε煽)勿 ψ ・X2(1一 ・一輪)(3 .22)

(3-b)ガ ウス ビーム

ガ ウス ビー ムでは、光子 フルエ ンスの空間分布 とビー ム全体 の光子 フルエ ンスは次式 となる。

φω 。%。{P`2JIR

∫φ(ρ〉π卿=威2φ 。

これ よ り、 ビー ム断面内の全生成イ オン数 は次式で表せ る35)。

N=Jno(1イ 卿{餐ア)姻 ρ・濯 け・㎞鳳)・ 嘱D
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但 しvオ イ ラ ー 定 数(=0.57721_.)

El(x)積 分 指 数 関 数(n=1)

E・ω イ 〆 ぬ!nx

上式 の括弧 内の関数 は(3.22)の括弧 内の関数 と似 た曲線 とな るが、増加率 が徐 々に低 下す る

漸近値 のない単調増加 関数 である。これ はガ ウス ビー ムの裾 野が無限 に続 くため、光 を強 く

す ると裾野の部分でイオ ン化す る原子が無 限に増 え続 けることに対応 してい る。この よ うな

意味で、 これはイオ ン化領域効果 あるいはエ ッジ効果 と呼 ばれ る。

3.2.3測 定方法

アイ リスで強度の均一 な部分 を切 り出 した3つ の レーザ ー光 を、2つ の2色 性 ミラーで一

本 の ビームに結合 し原子 に照射 した。飽和のエ ッジ効果 を抑 えるた め、3つ の光 の うち、測

定す る遷移 を起す光 の径 が最 も大 き くな るよ うに、アイ リス を調整 した。最小 ビー ム径 は

3㎜ 程度で、 ビーム径や空 間弓鍍 分布 はCCDカ メラ と画像処理器で確認 した。また レーザ

ー の発振幅(カ タ ログ値2GHz～6GHz)は フィネ ス20の ソリッ ドエ タロン(CVI社 製、

FSR=6GHz,20GHz)の 干渉 フ リンジによ り測定 した。

イ オン量の飽和 は、測定す る遷移 を起 こす光の強度 を連続 可変減衰器(Newport社 製 金属

コー ト円形可変NDフ ィル タ)で変化 させ て観測 した。光 強度 の絶対値 は真空容器入射 直前 の

結合 ビー ムの うち不要 な成分 をブ ロック しパイ ロ電気素子で測定 した。また光強度の相対 的

な変化 は、ビームスプ リッタで分岐 させ た成分 によ りパイ ロ素子 でモニ ター した。この光強

度信号 とイオ ン信号はボ ックスカー積分器 でそれぞれ同 じシ ョッ ト数だ け平均化 し、コンピ

ュー ターに記録 した。光パル スの タイ ミングはバイ プラナ光電管で常時モニター し、測定す

る遷移のパル スが他 のパルス と重 な らない よ うに した。得 られた飽和 曲線 を原理 の レー ト方

程式 の解(3.6),(3.9)式な どで最小 自乗近似す る事で、断面積 を計算 した。

3.2.4結 果 と考 察

(1)予 備試験:1電 離幅の狭い遷移 での発振幅の影響

原 理で述べた よ うに飽和法 で断面積 を測定す る場合 、原子 の吸収幅が レーザ ーの発振幅 よ

り狭い場合 には、レーザー光 に含 まれ る遷移に利 用 されない波長成分のために、飽和 に必要

な見か け上の光強度が大 きくな り、断面積 を過小評価す る可能性 が生 じる。そ こで これが断

面積測定 に与える影響 を調 べ るために、同 じ遷移の飽和 曲線 をレーザ ーの発振幅 を変 えて測

定 した。

LamdaPhysik社 の色素 レーザ ーは、回折格子 で波長選択す る場合、発振幅 は0.2c血 一1であ

るが、 レーザー共振器 内にエ タロンを挿 入す ると0.04cnゴ1に 狭 め られ る。各 々の発振幅で測

った電離 スペ ク トル の例 を図3-8に 示す。623.78㎜ 付近 の狭い電離 ピークの吸収幅(FWHM)

は0.15c㎡1程 度 である。2つ の光で飽和 曲線 を測 定 し電離 断面積 を求 める と、0.04cm71の 時

の方が、0.2cm4で 測 った時 より約1.3倍 大 きい値 となった。 これ によ り(3.18),(3.20)式で検討

した実効的な吸収 スペ ク トル の考 え方 が確か め られ た。 また、 この事 か ら0.2cm-1の 発振幅

で電離断面積 を測定す る場合 、幅の狭い電離準位 では断面積 を過小評価す る可能性 があるこ
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とがわかった。 このため本研 究では、通常の飽和断面積 の測定 は発振幅0.2c㎡1の 光で行 う

ものの、有望 なスキー ムの断面積 は、さらに発振幅の狭い光に よる測 定も行 って、第4章 の

ス キーム評価 に用 いるこ ととした。
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FIGURE3-8Comparisonofionizationspectrameasuredwithdifferentlaser-bandwidth.

(2)予 備試験2ガ ウス型空 間強度分布 の影響

使用 した色素 レーザーは2x1017(光 子/cm2・ パル ス)以 上の光子フルエ ンスが出力可能

である。 しか しレンズ を用いて反応領域 で焦点 を結ぶ よ うに レーザ ー光を集光 させ ると、遷

移 を飽和 させ る光強度が よ り簡 単に得 られ る。そ こで、3波 長 の光 を結合 した後 に焦点距離

50cmの レンズ を入れ、反応領域 で焦点 を結 ばせて飽和 曲線 を測定 した。 この飽和 曲線 か ら

電離断面積 を計算す る場合は、測定原理 で述べた よ うに光強度 の増加 に伴って空 間的 に不均
一 に飽 和が起 こる効果 を補 正す る必要が ある。そ こでこの補正 を行 った場合(σB)と 行 わ

ない場合(σ 、)、そ して レンズを使 わず均一 ビー ムで測 定 した断面積(σA)の 比較を行 った。

その結果 を表3-7に 示す。 σBと σcで は5倍 以上の差が生 じるが、 σAと σBは 概ね一致 し、

補正 を行 えば どち らの方法で も測定可能 と思われ る。 しか し、エ ッジ効果がある場合は、飽

和曲線 の飽和が不 明瞭になるため、正確 な断面積 を得 るのに十分な光強度 まで飽和曲線 を測

定できたか どうかがわか りず らい。また反応体積 が小 さくな るため、イオン信号 自体 も小 さ

くな りS/N比 が低いな どの問題 もあ る。 このた め、本研 究では集光 ビームは用いず、均一 ビ

ームだけで断面積測定 を行 うことに した。

(3)予 備試験3逆 飽和曲線による励起断面積の測定

飽和法では光強度を変化 させて、イオンが光強度に比例 して増加する領域か ら、増加が止

ま り完全に飽和するまでの領域で曲線を記録す ることで精度の良い断面積測定が'可能とな

る。 しかし、励起遷移の中には、十分飽和 させ ることが難 しい弱い遷移 も多数存在する。ま

た弱い光でも断面積が求められれば、多 くの遷移の断面積測定が容易になる。本研究では、
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これ を可能にす る方法 と して逆飽和法 を考案 し、その実証試 験 を行 った。
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測定方法は、前節 の逆分岐測定法 と同 じスキーム(図3-2)で 、パルスの タイ ミングを変

える代 わ りに、測 定す る励起遷 移 を起す光 の強度 を変化 させ る。す る と光強度の増加 に伴 っ

て、下準位 の 占有数 が減少 しイオ ン量が減少す る。この くぼみ成分 が光強度 の増加 によって

飽和す る様子か ら断面積 を求 める。この方法が通常の飽和法 に比べて優れ ている点 は、くぼ

みの飽和す る深 さが予想 でき ることであ る。励起遷移の飽和 は光吸収 と誘導放射 の速度が等

しくな ることで起 こるので、飽和深 さは上下準位 の占有数 が等 しくな る量、即 ち着 目励 起光

を照射 しない場合 の信 号強度 の半分 である。上下準位 のJ値 が異な る遷移 では、偏光 によ り

遷移可能な副準位 遷i移の割合 を乗 じた量が飽和深 さとなる。このよ うに逆飽和法 では飽和深

さが飽 和 曲線全体 を測 るこ とな く分 かるため、ある光強度 での くぼみの程度 を測 るだけでも

断面積が求め られ る。図3-9に 、測定 したガ ドリニ ウムの2つ の第1励 起遷移 の逆飽和 曲線

を示 す 。 どち ら もプ ロー ブ遷 移 は上 準 位 ほ どJ値 が大 き くな る遷 移 を用 い てい る。

215一>17749cnゴ1遷 移 の飽和深 さが浅いのは、215cm1の7つ の磁気副準位 の うち、17749cm1

に励起 され るのが5個 の副準位 に限 られ るため、 くぼみの深 さが最大 でも(0.5x5+2)/7=0.643

だか らである。両 曲線 とも遷移強度の小 さい磁 気副準位遷移の飽和 が起 こ りにくいた め、計

算上の飽和深 さまで達 していないが、ほぼ予想値 に漸近 してお り、本方法 によって飽 和が観

測で きない場合で も断面積 が測 定可能である ことが分かった。

この方法 で求 めたガ ドリニ ウムの第1励 起遷 移 の振動子 強度 を他 の測定結果 と比較 して

表3-11に 示す。値 の一致 は よく、 この方法の実用性 が確認で きた。
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(4)予 備 試 験4イ ッテ ル ビ ウムの第2励 起遷 移 の飽 和 特性

予備 試 験 の最 後 に 、飽 和 法 で 断 面積 が精 度 良 く測 れ る こ とを確 認 す るた め、前 節 で 分 岐 比

を測 定 したYbの 第2励 起遷 移17992.1(J1)一>32694.7(」 ヒ1)の飽 和 曲線 を測 定 した。 結 果 の 一

例 を図3-10に 示 す。 光 子 フ ラ ックス1x1020photon/s・cm2程 度 でイ オ ン発 生 量 が飽 和 した。

この 曲線 を原 理 の(3.9)式 で近 似 す る こ とで励 起 断面 積3.6x10-13cm2を 得 た。

こ の32694c血'1準 位 の寿 命 はIOnsec程 度 な の で 自然 幅 は100MHz,ド ップ ラ ー幅 は幾 何 学

的配 置 か ら50MHz、 測 定 時 の レー ザ ー の発 振 幅(△L)は5GHzで 、 △A<<△Lが 良 い近 似 と し

て成 り立 っ。 この場 合 、原 理 で述 べ た よ うに断 面積 と発 振 幅 の積 が振 動 子 強 度 に 比例 す る こ

とか ら、(3.20)式 を用 い て 振 動 子 強 度 が 求 め られ る。 ロー レ ンツ型 形 状 を仮 定 し、得 られ た

値 に17992cm'1準 位 の 統 計 重 率g=3を 乗 じて 、gノ』0.32を 得 た。 この値 は 、前節 の分 岐 比 測

定 で得 られ た 『 値0.28やHaynam27)、Borisov28)の 文 献 値0.23、0.37と 良 く一 致 してお り、 こ

の事 か ら、飽 和 法 に よ り高励 起 準位 の励 起 、電 離 断 面積 を容 易 に測 定 で き る こ とが確 か め ら

れ た。
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FIGURE3-10Saturationcurveofphotoionyieldforthe2ndsteptransitionofYetterbium.

(5)ウ ラン、ガ ドリニ ウムの飽和断面積測 定

以上 の予備試験:によ り、測 定方法や解析方法の特徴や精度 が確 かめ られ たので、次に これ

らの方法 を ウラン、ガ ドリニ ウムの多 くの第2励 起遷移 、電離遷移 の断面積測定 に適 用 した。

電離断面積 は、2.3節 で測 定 した電離スペ ク トルを基 に、各第2励 起準位 毎にイオ ン量の多

い ピー クを複数選び、その飽和 曲線 を測定す ることで求めた。図3-11に ガ ドリニ ウムの第2

励起遷移(上 図)、 電離遷移(下 図)の 飽和 曲線 の例 を示す。また、得 られたガ ドリニ ウム

とウランの励起 、電離断面積 を表3-8と 表3-9に それぞれ示す。電離断面積は各第2励 起準

位 か ら測定 した電離遷移 の うち、最 も大 きな断面積 を示 し、そ の遷移 の 自動電離 準位 もあわ

せ て示 した。同様 に、ウランの場合 は第2励 起遷移 の断面積 も、幾つかの第1励 起準位 か ら

測 定 した遷移 の うち、最 も断面積の大きいものだけを第1励 起準位 とともに示 した。

測定 した第2励 起断面積 は10-13～10-16㎝2、 電離 断面積は10"14～10"iscmzの 範囲に分布す
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ることが分かった。これ らの断面積 は次章 で電離効率の高いスキーム を選 び出すた めの基礎

デー タ として用 いた。また予備試験 の考察 に基づ き、ウランの電離遷移で は、発振幅1～2GHz

の光 による断面積 と電離幅の測 定 も行 ない、結果 を表3-10に 示 した。 電離 断面積 の文献値

は少 ないが、ウランの34599.7→50412。6cm↑1遷 移 ではRuster36)の値(3.Sx10-15cm2)が 報告 され て

お り、本研究の値2。0～4.9x10'15cm2と 比較的良 く一致 した。

第2励 起遷移 の断面積 は第2励 起準位 の寿命や分岐比 と関係 し、分岐比が一 定であれば寿

命 が短 いほ ど大 きくなる。図3-12に 、測 定 した ウラン(上 図)と ガ ドリニ ウム(下 図)の

第2励 起遷i移断面積 と、第2励 起準位 の寿命 の相 関図を示す。比較のため(3.3),(3.20)式よ り

計算 した分岐比0.05(Gdで は0.1)の ピー ク断面積(6GHz)を 実線 で示す。 この線 よ り右上に

はほとん ど測定点が無い ことか ら、第2励 起遷移 の分岐比の上限はガ ドリニ ウムで0.1、 ウ

ランで0.05程 度で あることが分か る。第1励 起遷移 に比べて分岐比絶対値 が小 さいのは、分

岐遷移 の数 の違い によるもの と思われ る。また、この様 な分布 か ら、第2励 起準位 の寿命 が

短い遷移 ほ ど励起断面積 の大 きい ものが多い こ とが理解 できる。

同様 の性質 は電離遷移 に もあ ると考 え られ る。第2章2.4節 で示 した よ うに、 ある第2励

起準位 か ら電離 断面積 が大きい電離準位 は、他 の第2励 起準位か らの断面積 も大 きい場合 が

多 い。この よ うな、多 くの第2励 起準位 と遷移 の振動子強度 が大 きい 自動電離準位 が存在す

るとい うこ とは、そ うした電離準位 の蛍光寿命 が短い と考えれ ば理解 でき る。後述す るよ う

に、電離 断面積の大きい電離準位 は、電離幅が狭い ことも明 らかになってい る。不確 定性原

理 に よる と寿命 が短 い ことと幅が狭 い ことは相反す るよ うに思 われ る。しか し、観 測 され る

電離幅 は1GHz程 度 の大 きさで、連続状態へ の 自動電離速度 は1nsec程 度 なので、蛍光 を発

して第2励 起準位 へ脱励起す る寿命 が10～100nsec程 度の短 さで も矛盾 は生 じない。電離幅

と断面積 の関係 については5章5.1節 で考察す る。
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3.3光 ガルバ ノ分光 に よる飽和断面積 の測定

3.3.1目 的 と概要

前節 の共鳴イオ ン化信 号の飽和か ら断面積 を求める方法の利点 は、イオ ン信 号の検 出感

度 が高い こと、質量分析 との組み合 わせ で元素選択性 も高い ことである。 しか し原子 ビー ム

蒸気 では密度 がゆ らぎ、信号が変動 しやす い ことや、第1励 起遷移 の測定で も、3段 階全 て

の光が無い とイオ ン化 しないため、全ての レーザーの発振状態がイオ ン信号の変動原因にな

るな ど、不利 な点 もある。

そ こで本節 では、共鳴イ オン化飽和法が適用 しに くく、分 岐比法で も測定が困難な、分岐

比の小 さな第1励 起遷移の断面積測定 を主な 目的 として、光ガルバ ノ分光 による測 定法 を検

討 した。ホロカ ソー ドランプではホロカ ソー ド放電に よ りカ ソー ド金属 の原子がスパ ッタさ

れ、バ ッフ ァガス原子 と平衡状態 とな り、密度変動 の少 ない原子 ソー スが得 られ る。光ガル

バ ノ分光では、放電プ ラズマ 中の元素 に共鳴す る光 を照射 して、占有状態 の分布 を変化 させ

ることで、それが平衡状態 に戻 るまで に生 じる放電持続電流 のわずかな変化パルスを観測す

る。この よ うな電流変化 は通常、励起原 子がイオ ンや電子 と衝突 を繰 り返す うちにイオ ン化

し、これ によって放電抵抗が変わるために誘起 され るので、衝突頻度 を反映 して、マイ クロ

秒 スケールのパル ス とな る(低 速ガルバ ノ効果)。 しか し、原子が直接光イオ ン化 され る場

合は、生 じる電子群 がカ ソー ドに一気 に流れ こむため、新 たに レーザーパル ス と同程度 の持

続 時間のパルス も発生す る(高 速ガルバ ノ効果)37),38)。

光 ガルバ ノ効果 は古 くか ら知 られているが、信 号の発生機構 が複雑 で、これ を断面積測定

に用いた例 は少ない。バ ッファガス(ネ オン)の ガルバ ノ信号の時間波形は図3-13の 様 に、

同一 ランプ、同一放電条件 であって も、遷移 に よ り様 々な形状 を示す。この原 因は各遷移 の

始状態か ら終状態への変化 が、放電抵抗 を増加 、あ るいは減少 させ 、様 々な時定数で摂動が

緩和 され るためで ある。ガルバ ノ分光では このパル スに適 当なゲー トを設 け、特 定時刻 の信

号を積 分す るため、ゲー ト位置 によって強度や符号 が変化す る。ゲー トを固定 し、始状態が

同 じ遷移 のガルバ ノ信号 を測 る場合 に限 り、強度比か ら振動子強度比 が計算でき ることが経

験 的に知 られている39)。しか しスパ ッタ原子 のガルバ ノ波形 は、バ ッファガスよ り一様 に短

く、形状 も、高 さ以外は遷移 によらない ことが第2章 の実験で明 らかになった。 これ はスパ

ッタ原子 の放電への影響が、バ ッファガス原子ほ ど直接的ではないた め と思われ る。 さらに

Martinの 経験式の よ うに、ガルバ ノ信号強度 が、遷移に関与す る原子数 に比例す るな ら、原

子数の飽和 に よ りガルバ ノ信号 も飽和す る と考 えられ 、イオ ン信号 とガルバ ノ信号の同時観

測 に よ り共 鳴イオ ン化飽和信号 の変動 の有無 を容易 にチェ ックす るこ ともできる と考 え ら

れ る。本節 ではこの様 な考 えか ら、光ガルバ ノ信 号の飽和特性 か ら断面積 を測 定す る方法 に

つ いて調べた。

3.3.2測 定方 法

色素 レーザー光をホ ロカ ソー ドランプ に入射 し、放 電電流 の微小変化 をカ ップ リングキャ

パシタを介 し、プ リアンプで増幅す るこ とに よって検出 し、ボ ックスカーで積算 して コンピ

ューター に記録 した。カ ップ リングキャパシタの容量は1000pF、 バ ラス ト抵抗 は10kΩ とし

た。 レーザー光は ランプ入射 直前 にアイ リスを通 して直径約4mmの 均一 ビー ム とした。光
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はネガテ ィブグ ロー領域 だ けでな く、カ ソー ド近傍 のダー クスペース領域 を含む カ ソー ド電

極 内部全域 に照射 した。共鳴イオ ン信 号 とガルバ ノ信 号の同時測定で は、真空容器透過直後

の光 をランプに導いた。光強度の変化や モニター方法は、飽和測定 の場合 と同様 であ る。
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FIGURE3-13VariouswaveformofOG-signalofNeon.

3.3.3.結 果 と議 論

(1)予 備試験 光ガルバ ノ信号 の回復時間の測 定

ホ ロカ ソー ドランプのプ ラズマ 内で は、電子やバ ッファガス原子、スパ ッタカ ソー ド原 子

などが混在 し、衝突を繰 り返す が、その衝突周波数が大きい と励起原子が衝突緩和 された り、

スパ ッタに よ り新 しいカ ソー ド原子 が供給 され た りして、遷移 が飽和 しに くくな り断面積が

正 しく測れ ない恐れ がある。信 号が飽和す るには、始状態原子 の供給速度 が光パルス時間よ

り遅い こ とが必要である。そ こで この速度 の 目安 を得 るた め、図3-14の よ うに、2台 の レ

ーザー で同 じ遷移 を起す共鳴励起パルス を作 り、その時 間間隔 を変化 させ なが ら、ガルバ ノ

信 号の強度 変化 を測定 した。 この方法では第2パ ルスを照射 した場合(A)と 、照射 しない場

合(B)で 信号 の変化(BIA)を 測定す る。第1パ ルス によ りガルバ ノ信 号が発生す るが、遅延 時

間 を増やす と信号 はほぼ2倍 まで増加す る。 これ を実測 した結果 を図3-15に 示す。縦軸は

信号の増加 率(BIA)で あ る。 この図か らレーザーパル ス長(約15nsec)の 間に、新た に始状

態原子が供給 され る割合 は5-10%程 度 であ り、回復速度 は遅い こ とが分 か る。同様 の方法で

バ ッファガス原 子のガルバ ノ信号の回復 時間を測定す ると、カ ソー ド原子 よ り早 く、15nsec

で50%近 く回復 す る。この差はカ ソー ド原子 の場合、スパ ッタ速度 が回復速度の律速 になっ

ているため と考 え られ る。従 って、15nsecの パルス光 で得 られ るカ ソー ド原子の光ガルバ ノ

信 号の飽和 は、共鳴電離信 号の飽 和 と比べて同 じか、若干起 こ りに くい程度 と予想 され る。

112



ColisionalIonization

1
i禦
:, 饗

r-17380cm""'

Ocm"'
N'一 一N

delay

lstpulse2ndpulse

OG

A
B

一
delay

FIGURE3-14PrincipleofOG-recoverytimeexpe血lent

歪
号
C7

0

婁
器

2

1

●

●

○

●

●

●

● ●
●

●

●
●

Gd:0・ 》17380c晶transiti◎n

10 1001000

Delayime(nsec)

FIGURE3-15TypicalrecoverycurveofGd-OGsignal.

(2)共 鳴イオ ン化信号 とガルバ ノ信 号の飽和 の同時測定

光ガルバ ノ信号 と共鳴電離信号で飽和特性 を比べ るため、,ガドリニ ウムの幾っかの第1励

起遷移で2っ の信号の同時測定 を行った。得 られた飽和特性 曲線 の一例 を図3-16に 示す。

上がガルバ ノ・信号、下が共鳴イオン信号である。共鳴イオン信号の方 が、 レーザーの発振状
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態や原子蒸気の変動 に よ り、信 号 がば らついてい るが 、両者の飽和断面積 は同程度 であ り、

ガルバ ノ信号の飽 和か ら第1励 起遷移 の断面積 を簡易的 に測定 できるこ とが確 か め られ た。

そ こで この方法 をガ ドリニ ウムの多 くの第1励 起遷移に適 用 し、求 めた断面積 か ら振動子強

度 を計算 して表3-11に 示 した。振 動子 強度へ の換算では発振幅 の誤差や形状 関数 の仮定 によ

る誤差が大きい と考 え られ るが 、他 の値 と良 く一致 した。

この様 な測 定を通 じて、本方法 の欠点 も分かった。1つ は共鳴遷移 による信号 の他 に、非

共鳴のガルバ ノ信号 に よるバ ックグラン ドノイ ズが生 じる場合がある ことである。同 じ遷移

で も、ホ ロカ ソー ドランプの個 体差や 、放 電状態 の違 いで現れ る場合 がある。 また、短波長

の レーザー光の場合 、電極 に光 を当てない よ うに径 を小 さくす ると消 えるた め、光電効果が

1つ の原 因 と考 え られ る。 この よ うな場合、共鳴 、非共鳴 の2本 の飽和 曲線 を測定 して差 を

とれば、正 しい飽和 曲線が得 られ る と思われ る。また、バ ッファガス(ネ オ ン)の 共鳴線 に

近い遷移 は測定困難 であ る。2つ 目は、この方法を第2励 起遷移 に適用 しよ うとす ると、第

1遷 移 と第2遷 移 の信 号が重畳 され て現れ 、第2励 起光強度 を変化 させ ると第1遷 移 の成分

も変化す るために信号が飽 和 しに くい ことである。 このため、低速ガルバ ノ信号 による高励

起遷移の断面積測定 には限界が ある と思われ る。
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(3)高 速ガルバ ノ信号の飽和の同時測定

低速ガルバ ノ信号 の実験 に よ り高励 起遷 移 の断面積測 定 には限界 がある こ とが分か った

が、こ うした高励 起遷移 の断面積測定には高速ガルバ ノ信号が有効 と考 え られ る。高速 ガル

バ ノ信号による光電離断面積 の測定 はStockhausenao)ら が考案 した方法があ るが、飽和法 によ

る測定例はない。高速ガルバ ノ分光 では3段 全 ての光が必 要なため、低速 ガルバ ノ分光 に比

べれば手順 が複雑 になるが、共鳴イオ ン化飽和法 との同時計測 が容易なため、蒸気変動の確

認等 にも有用 と考 え られ る。

図3-17に533一>18083一>34811一>50052cnゴ1の 電離 スキームの各励起段の飽和特性 を、同時
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に測定 した(a)共鳴イオ ン化信号 、(b)高速ガルバ ノ信号 、(c)低速 ガルバ ノ信号で比較 した図

を示す。図3-16の 場合 はランプに第1励 起光 しか入射せず、 ランプ内で光イオンは生成 さ

れ ないが、 この図では第1励 起遷移(533一>18083cm-1)や 第2励 起遷i移(18083一>34811cm'置)の

場合 で も、ランプに3段 階全 ての光 を照射 し、ランプ内で光イオ ンを生成 している点が異な

る。比較 のため(c)の曲線 は極性 を逆転 させてい るが、全 ての曲線 の光 強度依存性 は良く一致

してい る。低 速ガルバ ノ信号 は、上述 した よ うにイオン化 させ ない場合 は飽和が観 測できな

いが、イ オン化 させ ると信 号が非常 に強 くな り、飽和が観 測で きるよ うになった。 これ は、

光励起原子が電子 との衝突イオ ン化 等に よって放電に及 ぼす影響 に比 べ、光イオンが放電 に

及 ぼす影響の方 が遙かに大 き く、前者 の効果 が無視 で きるため と考 え られ る。

このよ うに、低速、高速光ガルバ ノ信号 を共鳴イオン化信号の飽和法 と併用す ることで多

くの利点があ ることが分 かったた め、本研究で は、これ らの信 号の同時測定体系で多 くの断

面積 を測定 した。 光ガルバ ノ分光 による断面積測定法は、高密 度蒸気 ビー ムの作 りに くい、

高融点金属原子 の分光に特 に有用な方法 と思 われ る。
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3.4第3章 の ま とめ

本章では、エネル ギー準位 間の光学遷移 に関す る分光測定 について述べた。

第3.1節 では、3段 階遅延 光電離法 によ りウラン、ガ ドリニ ウムの第1、 第2励 起準位 の寿

命お よび第1励 起遷移の分岐比 をそれ ぞれ測定 した。分岐比測定では、従来の分岐比測定法

に加 えて、始状態以外の準位へ落 ちる全 ブランチの分岐比の総和が得 られ る逆分岐比測定法

を考案 し、2つ の分岐比 曲線 で挟み撃 ちにす る ことで、励起 準位 の寿命が長 い場合で も、高

精度 の分岐比測定が可能で あることを示 した。 さらに、寿命 と分岐比の測定値 に基づいて振

動子 強度 を計算 し、得 られた値 を文献値 と比較 した。また本分岐比測定法 が第2励 起遷移 に

も適用 可能で あることを、振動子強度が精度 良 く求め られてい るイ ッテル ビウムの第2励 起

遷移 で実証 した。

第3.2節 では、分岐比の小 さな励 起遷移 や電離遷移 に も使 える断面積測定法 として、飽和

法 による断面積測定について検討 した。まず飽和の原理 による正確 で簡 単な測定法を確立す

るた めの予備試験 を行 った。は じめに レーザーの発振幅 に よる断面積 ピー ク値の違 いを調べ

た。また、レーザー ビー ムの空間強度分布 が(1)均一 ビーム(ト ップハ ッ ト型)の 場合 と(2)レン

ズで集 光 したガ ウス型 ビー ムの場合 の飽和 曲線 を測定 し、ガ ウス ビームで行 った場合 の補正

方法 にっいて検討 した。 さらに、飽和が完全 に現れな くて も飽和断面積 が求 め られ る方法 と

して、逆飽和法を考案 しその適用性 を調べた。 これ らの結果か ら、飽和法による測定手順 な

どを確定 し、さらに分岐比測定で求 めたガ ドリニ ウムの第1励 起遷移 の 『 値やイ ッテル ビウ

ムの第2励 起遷移の 『 値 との比較 を行い、振動子強度が正 しく測定でき ることを確認 した。

また この方法で ウランやガ ドリニウムの多数の第2励 起遷移 、電離遷移の飽和断面積 を測定

し、エネル ギー準位 の量子状態 と断面積 の関係 な どについて考察 した。また幅 の狭い電離遷

移 では、断面積 が幅によって変化す ることか ら、電離幅の測 定が重要であ るこ とを明 らかに

した。

さ らに第3.3節 では簡 単な装置で飽和断面積 を得 る方法 と して、光ガルバ ノ信号の飽和特

性 か ら断面積 を測定す る方法を考案 した。その結果 、低速ガルバ ノ信号が第1励 起遷移 の簡

易測定 に利用 できること、高速光 ガルバ ノ信号が第2励 起遷移 や、電離遷移 の断面積 測定に

利用で きることを示 した。

以上の結果 、多段階電離 スキームの電離効率の評価 に不可欠 な多数 の遷移デー タを、それ

ぞれ に適 した分光手法を用いて精度 良 く、効率 的に整備す るこ とがで きた。
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Table3-1MeasuredlifetimesofthelstexcitedstatesofGd

Energye

cm剛 璽

Configurarione Lifetime(nsec)

Thiswork Liferatureb

16061.273

16195.999

16775.024

16824.589

16885.739

16920.400

16923.378

17227.969

17318.942

17380.827

17617.767

17749.978

17795.267

17930.516

17973.611

18070.257

18083.642

18509.198

ノ7r83。 ノdsp

∫7r83。 ノ・加

ノ7r88。 ノ勾 ・

ノr88。 ノゆ

∫7で83。 ノゆ

ノ785。 ノzsp

/7r83。 ノ∫～ρ

ノ7r83。 ノdsp

/7r83。 ノdsp

/7/8S.。 ノゆ

∫7r88。 ノdsp

∫7r85。 ノdsp

/7r83。 ノゆ

∫7r83。 ノdsp

∫7r88。 ノゆ

/'18s。 ノdsp

/7/85.。 ノdsp

/7r83。 ノdsp

"D

3

HD

4

UF

7

J=4

1置D

5

7P
3

7P
2

9F

11D

6

9F

z

gF

3

9D

z

gD

3

9D

a

gF

a

gD

6

9D

s

sF

s

211土8

260士9

475147

298土8

196f6

389士11

420f14

594圭14

220f16

621-20

655士45

14813

129f3

124士3

496士33

113E4

112E2

584123

.597

136

130

130

:443

108

100

:536

aMartinetal(1978)21)
.

bMareketal(1980)8.
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Table3-2Measuredlifetimesofthe2ndexcitedstatesofGd

Energye

cm●1

Configurationa/a
Lifetime(nsec)

ThisworkLiterature

31064.6

31236.7

31368.1

31413.0

31542.4

31772.8

31842.4

31972.3

32072.9

32181.7

32220.4

32255.4

32565.9

32570.2

32572.6

32632.9

32652.1

32660.8

32729.7

32881.7

32925.5

32957.8

33037.8

33189.5

33195.3

33352.9

33391.4

33406.0

33478.3

33491.4

33534.7

33655.3

33734.1

33782.2

33818.8

JsP

,f$sp?

ノ 解2

/7r勾43

∫7r8甲齢

.fSn?

∫7r80ぬ 乃

ノ7r8溺3

/7で 勾43

ノ'7r勾43

12

210

3

2

3

12

Zio

2

3

3

2

2

34

3

34

2

12

1

2

12

9P
.4

9D2

12

3

9D3

3

456

2

4

9PS

4

456

4

4

456

1500土100

2280土80

11301190

1690160

1140土100

24701180

2190土170

13201100

925152

136土5

756士35

1740土170

660土34

1320f150

475土16

960145

16701240

690140

1680E190

×4000

138土10

15tI

goata4

863土34

is土1

786120

241f49

3100f200

722土25

211120

16tl

10801160

99土2

10213

1070180

800b

14`
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Table3-2(continued)

Energye

cm'1
ConfigurationsJe

Lifetime(nsec)

ThisworkLiterature

33951.5

34044.3

34555.0

34582.5

34582.5

34586.8

34601.7

34623.9

34697.7

34698.2

34720.2

34755.0

34811.8

34906.2

34984.5

35045.7

35224.2

35254.6

35436.0

35561.3

35603.6

35606.1

35716.8

35860.6

35997.0

36060.1

36123.8

36160.9

36179.4

36268.4

36270.1

36326.6

36357.1

36360.1

ノ7r8踊 バD

.f'(8S)ds'F

,f'8sp?

ノ7r8肋 ズD

/BSp?

ノ18Sls1パS

ノ7r8蹟 パD

/7r8踊 パ1)

/7r8鋤2"P

,f'8sp?

∫7r8」9ぬ 為9D

/7`8蹟 パD

/7r8ε 雇9Z39D

/asn?

∫7r8乏リds7sgD

,fgsP?

j'(8s)ds7s'D

fsp?'G

3

5

4

2

3

1

210

6

12

4

5

6

6

2

3

3

6

i

2

4

4

2

3

3

3

4

2

67

4

2

5

4

56

1

15413

16土3

23f1

28919

295土36

33519

337128

20t2

220土8

14t3

43t1

17t1

12f2

11616

14t1

19t2

34f1

14土1

17士1

28t5

7土1

19t1

18土1

20f1

9t1

22土1

95f4

171112

26士2

15t2

Slt4

19土1

130116

21土3

12`

8206

16ｰ

Martinetal(1978)21).
bHaynametal(1993)2)

.
`Mishin

etal(1987)to>
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Table3-3 MeasuredlifetimesofthelstexcitedstatesofU

hEnergy

cm.1
Configurationn

Thiswork

Lifetime(nsec)

Literature

14643.87

14839.74

14858.79

15631.86

15638.37

15720.68

16121.93

16195.36

16294.02

16505.77

16900.39

16929.76

17070.47

17361.90

17369.55

17468.21

17559.32

17893.88

17908.17

18186.00

18253.87

18295.78

18299.50

18383.25

18406.52

18607.80

18759.18

18794.83

18839.26

18932.77

/ac[sp

.〆ds

X452

/zdzsa

ノ げ252

/3⑳

ノ3⑳

f4ds

/Jlsp

/as2p

.〆卿

ノ ゆ

ノ3卿

ノ ゴ2・2

/Zd2s2

.f"s2P

.〆爵

ノ⑲

.〆6252

/3卿

'M
6

7L
5

sI

ST

Sy

7L
s

7K
4

7L
6

si
s

5K
6

7M
?

7K
5

sL
6

7L
6

5

4

5

4

sl
s

4

6

7T

4

4

7K
5

4

6

4

sK

7L
5

255

ZZOo

533

605

513

235

630

520

200

450

zso

485

740

355

3800

975

770

1625

620

1840

1070

1975

iso

iozo

390

1408

1581

109

300;6078

170E

330b,400`,530E

205a,2556,205`, 1904,196`,300f

390'

660ｰ.3906.410`.330r一一,,

370`

540`

100E

aICIoseandVoigt(1977)ai>

nCarlsonetal(1976)9.
`Mironetal(1979)'.
aHannafordandLowe(1981)42.
ePoulsenetal(1981)as>

fSOISTZetal(1976)44).
sHackelandRushford(1978)19>
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Table3-4 Measuredlifetimesofthe2ndexcitedstatesofU

Level Configuration J
Lifetime

Thiswork a b

31458.58

31509.49

31536.94

31575.61

31583.71

3置602.84

3藍649.36

31651.86

31695.47

31697.73

31698.83

31712.20

31747.01

31748.41

31785.83

31797.78

31821.73

31832.35

31837.90

31547.56

31853.75

31857.82

31868.78

31884.38

31915.25

31966.84

31988.83

31997.38

32005.70

32018.12

32019.89

32022.20

32112.44

32123.44

32136.04

32192.49

32193.98

32199.92

32220.34

32237.98

32257.06

fsp

.Jｰsp

rsp

fsp

6

5

5

7

5

6

456

6

7

56

56

6

6

6

5

6

6

7

4

5

456

7

6

5

5

7

5

4

5

6

7

456

7

5

4

4

6

5

6

4

5

2000

255

34

zsoo

85

455

385

1305

1950

goo

485

1796

775

613

153

380

sas

1360

zoo

263

no

602

800

345

473

705

125

126

71

950

800

490

1150

250

900

90

1155

380

470

118

86
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Table3-4(continued)

Level Configuration ノ
Lifetime

Thiswork a b

32267.70

32273.56

32285.13

32286.25

32336.51

32340.10

32343.39

32347.22

32364.50

323b8.78

32427.12

32430.43

32445.14

32471.96

32482.49

32489.09

32503.51

32532.61

32534.08

32541.81

32545.93

32582.39

32583.22

32584.41

32626.58

32638.73

32639.80

32655.49

32660.68

3269藍.33

32696.25

32734.69

32787.74

32789.68

32813.36

32831.07

32857.49

32867.93

32873.19

32885.56

32896.52

fsp

sK
s

sj
4

sK
s

f3ds8sBLS

ノ舳

6

7

5

6

4

7

5

6

7

45

4

6

6

7

6

4

5

4

6

5

7

6

4

5

6

5

456

4

5

5

6

6

5

7

6

5

5

6

45

5

5

242

1154

107

500

51

2037

390

560

2000

蓋98

82

14董0

825

goo

849

116

69

78

900

zsa

tooo

748

42

295

774

603

aao

130

260

333

911

1216

160

董964

840

85

22

832

159

35

879

300

840

110

480

470

570

690

70

890

840

780

790

aao

240

970

量75

780

100

26

560

40

350

aoa

145

40

40

50
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Table3-4(continued)

Level Configuration J
Lifetime

Thiswork a b

32900.08

32925.13

32929.63

32961.99

32910.70

32994.23

33009.87

33042.76

33045.87

33083.11

33096.35

33118.97

33129.26

33173.16

33185.45

33212.78

33217.96

33252.39

33264.22

33275.05

33303.76

33304.30

333藍3.96

33323.06

33337.78

33378.72

33406.35

33421.10

33443.29

33444.93

33475.00

33481.69

33488.14

33500.66

33516.91

33549.66

33590.88

33607.34

33624.78

33720.61

33742.67

ノ ・'〃

ノ 必2

ノ ぬ837L、

,/'ds8s

6

7

5

5

6

5

6

45

5

5

6

7

6

6

456

5

45

6

6

5

5

7

5

6

45

6

7

6

5

4

6

4

6

5

6

7

67

5

6

5

5

672

1450

953

iozz

1292

75

690

272

167

500

1160

450

640

860

224

513

200

545

1105

460

256

igoo

450

470

570

165

630

19

390

62

168

76

1038

491

779

568

886

476

292

460

507

510

870

80

520

180

380

580

aaa

600

570

430

aao

820

aaa

250

470

iao

30

200

600

310

330

320

340

455

400

490

35U

350

400
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Table3-4(continued)

Level Configuration ノ
Lifetime

Thiswork a b

33752.02

33833.51

33853.33

33874.20

33907.16

33915.09

33978.86

33984.59

34025.22

34028.01

34071.18

34086.68

34117.71

34128.42

34160.50

34165.44

34194.17

34209.81

34263.61

34277.30

34292.90

34319.35

34328.79

34341.71

34372.88

34376.50

34398.00

34418.12

34434.67

34461.52

34486.72

34508.22

34523.38

34578.24

34585.51

34599.64

34622.21

34629.96

34639.88

34659.11

34705.25

(JｰdP)

(JｰdP)

fdp

fdp

7M
6

f3ds8s7r_

6

6

5

5

6

5

7

6

5

6

5

5

6

4567

6

5

5

67

5

5

6

7

6

5

6

5

5

7

7

5

7

6

6

6

5

7

6

5

6

7

5

164

372

77

80

219

375

1261

92

140

590

167

29

595

1723

49

763

387

6ao

798

423

219

680

183

1578

106

352

262

董823

aoo

409

350

943

245

155

537

33

47

835

1168

26

900

145

330

85

90

215

280

1180

160

330

藍40

40

420

1080

47

aaa

300

490

560

340

180

950

205

i20

310

230

itio

320

360

350

770

240

160

570

58

55

620

820

23

570
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Table3-4(continued)

Level Configuration J
Lifetime

Thiswork a b

34717.97

34746.20

34764.89

34797.90

34803.64

34894.91

34905.07

34994.99

35036.8且

35123.83

35148.50

35193.79

35223.29

35242.11

35291.35

35316.17

35504.71

35614.55

sssissa

35620.79

35674.85

J'ids8sSL6

6

6

4567

6

7

6

7

67

6

6

6

6

6

5

5

5

5

6

5

7

5

76

273

540

160

545

450

1375

573

257

48

80

52

35

78

670

275

220

553

84

520

59

70

310

440

175

380

8Mironetal(1979)' .

nSolarzetal(1976)9 .
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Table3-5MeasuredbranchingratiosandoscillatorstrengthsofGd

Lower Upper ThisWork gf一一valueinliterature

BRgブ ab C d e

09Dz

OgDz

OgD2

・09D2

2159D3

2159D3

2159D3

2159D3

2159D3

5339D4

5339D4

5339D4

5339D4

5339D4

9999D5

9999D5

9999D5

9999D5

17199D6

172279F1

173809F2

177499DZ

177959D3

173809F2

176179F3

177499D2

179309D4

179739F4

176179F3

177959D3

179309D4

179739F4

180839D5

179309D4

180709D6

180839D5

185099F5

180709D6

0.63

0.34

零

0.35

0.41

r

O.26

廓

0.27

0.32

0.47

0.50

0.24

0.2s

r

o.io

■

0.14

■

0.41

0.12

■

o.is

串

o.is

8

0.35

0.016

0.013

0.056

0.110

o.oii

O.014

0.053

0.160

0.043

0.013

0.068

0.036

0.oia

o.zoo

0.046

0.iio

O.088

0.032

o.oio

O.030

0.054

0.0230.0180.0090.017

0.109

0.146

0.0120.019

0.oi2

0.0280.0660.084

0.0760.190

0.0190.068

0.0730.1100.130

0.0270.067

0.027

0.iaoo.aso

0.036

0.095

0.073

0.085

0.aso

O.210

0.097

0.0830.029

0.aio

0.500.3200.1700.3600.510

*:従 来 の 方 法 と 逆 分 岐 比 法 で 測 定 し た 結 果 の 平 均 値

aCorlissetal(1962)il>

bKomarovskietal(1992)12
.

Nishimuraetal(1994)13.

aAdachietal(1990)45)
.

eHaynametal(1993)2
.
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Table3-6MeasuredbranchingratiosandoscillatorstrengthsofU

Transitioncm'1 ThisWork gf-valueinliterature
Lower Upper BR a b C d

0

0

620

620

16900.39

17361.90

18406.52

18759.18

0.65

0.20

0.20

0.40

0.256

0.027

0.oss

O.061

0.234

0.020

0.079

0.069

0.180

0.019

0.54 0.35

aPalmeretal(1980)14)
.

nCorlissetal(1977)且5)
.

Voigtetal(1976)ae).

aKloseetal(1977)at>

Table3-7Saturationcross-sectionsmeasuredwithhomogeniousandGaussianbeam

(preliminalexperimentofU)

Transitioncm" cross-section10"16cm2

EZ E3 σA σB QC

34398.4

34522.1

34659.1

34746.3

34797.7

34800.0

34803.8

34994.9

34994.9

35124.0

35124.0

35223.6

50048.4

50235.2

50084.4

49988.3

49954.3

49946.0

50113.7

50307.5

50441.6

50442.2

50978.2

50930.2

6.7

9.4

11.6

5.8

12.3

10.0

2.3

4.2

2.3

7.5

7.8

3.8

5.0

12.1

3.3

13.3

11.4

6.0

5.5

2.O

a.0

1.2

3.8

σA:均 一 ビー ム

σB:ガ ウス型 ビー ム

σc:ガ ウス ビー ムの測 定値 を均一 ビー ム と して解 析 した場 合
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Table3-8Measuredcross-sectionsofthe2ndexcitedstatesofGd

EZ
Cross-sectionaZx10"is(cmZ)

J=1 ノニ2 J=3 J=4 J=5 .ノ=6

10圏且scm2

E3

cm'1 17227 169231738017749 169201761717795 17973 1688518083 18070 cm61

31064.7

31236.9

3豆413.1

31542.4

31772.9

31842.6

32073.0

32181.7

32220.4

32255.4

32565.9

32570.2

32572.7

32633.0

32652.2

32660.9

32729.7

32881.7

32925.5

32957.8

33037.8

33189.5

33195.3

33353.0

33406.0

33478.3

33491.4

33534.7

33734.1

33782.2

33804.5

33823.1

33951.5

34044.4

34582.5

34586.8

34601.7

34624.0

34697.9

34720.2

34755.0

34811.8

35224.2

35254.6

6.54

0.39

0.98

0.4

4.13

0.23

1.04

6.2

1820

0.32

11

2.21

16.2

za

2.32

276

0.52

0.41

15.3

2.71

2.06

0.45

3.581.69

4.34

0.25

3.66

21

11

496

0.96

147

0.24

5.57

779

0.33

5.22

2720

20.8

8.54

0.7625.3

30.7

63.828.6

242228

o.ai

3.6

3.92

2.96

4.42

26.5

8.05

2.54

7.27

21.2

2.77

7.3

95.8

0s

os

103

39.1

1.01

65.720202330

4.4

zsso

28.9

466

22

37.4

7.29

6740

8.23

22.5

0.34

5.53

109

8.49

16.7

14.4

5110

332

22.2

zoo

0.7

6.21

0.53

0.7

1000

its

2.05

o.e

25.9

iz20

3.02

160

isz

iss

3.05

954

11.2

270

63.1

16.8

3.08

215

2監9

4.2

1350

60.4

izso

64.9

17

102

ts.i

18.3

39.2

20.3

5.9

7.4

24.8

7

76.4

14.7

57.9

48.4

60.6

13.7

22

9.1

105

34.3

5.6

9.2

2.2

i.z

3.5

4.1

9.9

zs

3.4

9.5

82.1

79.4

902

29

8.4

Zos

1030

27

1.6

50029.5

49995.2

49699.1

50132.2

50554.2

49647.1

50025.8

50352.4

50352.3

49974.1

50780.8

49619.0

51129.9

49799.4

50600.2

50832.1

49759.2

50625.1

51346.7

50352.4

50397.1

50477.4

50508.9

49836.0

50980.4

50980.4

51099.3

50673.7

50029.6

50624.7

49994.6

50052.7

52283.2

50126.0

49910.6

50052.5

50615.5

50748.1

132



Table3-9Measuredcross-sectionsofthe2ndexcitedstatesofU

Ez

cm・1

Jcross-sectionx10-16cm2
62 63

El

cm.1

E3

cm・1

31458.6

31509.5

31536.9

31575.6

31583.7

31602.8

31649.4

31651.9

31695.5

31697.7

31698.8

31712.2

31747.0

31748.4

31785.8

31797.8

31821.7

31832.3

31837.9

31847.6

31853.8

31857.8

31868.8

31884.4

31915.3

31966.8

31988.8

31997.4

32005.7

32018.1

32019.9

32022.2

32112.4

32123.4

32135.6

32136.0

32192.5

32194.0

32199.9

32220.3

32238.0

6

5

5

7

5

6

456

6

7

56

56

6

6

6

5

6

6

7

4

5

456

7

6

5

5

7

5

4

5

6

7

456

7

5

67

4

4

6

5

6

4

12.6

8.2

40

2.2

2.6

13.4

<2.5

<1.6

<1.2

10.3

<3

3.1

<1.5

37.9

7

<1.6

2.9

8.7

3.4

44.3

4.6

4.4

37.5

24.5

9.1

3.4

4.6

219

4.8

5.2

4.2

<1.3

7.7

<1.7

9.4

2.6

<1.8

2.9

4

12.3

5.6

19.4

10.8

11.2

2.9

8.1

22

12.2

12.3

6.3

14.1

9.2

8.5

<2.1

6.3

5.5

41.1

4.9

6.9

10.9

51

15

8.1

24

5

9.2

8

<4.6

10

28

<4.7

53.4

10.5

5.6

<3.3

4.8

5.5

9.1

15.6

14839

146争3

14839

14643

14643

14839

14839

14839

15638

14839

14839

14839

14839

14839

14643

14643

14839

15638

15720

14839

15720

15638

14839

14839

14643

15638

14839

14839

14643

14643

14839

15638

15720

15720

15720

15720

15720

15638

15720

50079.2

49972.7

50148.4

50090.1

50020.6

49963.9

50030.7

50277.5

50438.8

49945.6

49946.1

50069.2

50079.6

50015.4

50083.4

50121.2

49957.4

50367.4

50145.7

49959.6

50227.7

50063.6

50079.4

50080.4

50148.4

49957.4

49972.3

50092.5

49945.3

49995.0

50123.6

50032.9

50124.0

49955.5

50312.5

50180.0

49961.9

50165.4

49957.1

49972.6
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Table3-9(Continued).

EZ

cm・1

J
cross-sectionx10'16cm2

62 63

El

cm'1

E3

cm.1

32257.1

32267.7

32273.6

32285.1

32286.2

32336.5

32340.1

32343.4

32347.2

32364.5

32368.8

32427.1

32430.4

32445.1

32472.0

32482.5

32489.1

32503.5

32532.6

32534.1

32541.8

32545.9

32582.4

32583.2

32584.4

32626.6

32638.7

32639.8

32655.5

32660.7

32691.3

32696.2

32734.7

32787.7

32789.7

32813.4

32831.1

32857.5

32867.9

32873.2

32885.6

5

6

7

5

6

4

7

5

6

7

45

4

6

6

7

6

4

5

4

6

5

7

6

4

5

6

5

456

4

5

5

6

6

5

7

6

5

5

6

45

5

4.1

<1.5

<1.7

<1.6

6.8

<1.6

0.97

く1.9

<1.5

4.9

<2.1

<3.1

<2

22.2

<1.18

27.16

17.34

42.2

<1.8

4.37

10.3

2.2

<1.67

3.58

7.55

9.59

<1.92

6.69

2.35

11.47

<2.49

3.5

40.8

3.6

<2.6

55.8

2257.2

6.1

<2.23

102.5

5.5

12.3

21

4.2

5.6

6.4

18.6

5.6

8.6

4.6

18.8

6.3

19.8

10.6

8.4

10.9

6.2

9

5.1

13.1

<2.5

11.1

13.9

5.7

14.8

7.6

i2.s

7

4.5

8.6

4.3

6

9.4

6.7

5.6

<2.6

3.9

5.6

is

8.6

4.3

15638

15638

15638

15638

15720

15638

15720

15638

15638

15720

15720

15638

15720

15638

15720

15720

15720

15720

15638

15638

15638

15638

15720

15720

15720

15720

15720

15720

15720

15720

15720

15638

14643

15638

14643

14643

14643

15638

15720

14643

50121.1

50187.1

50090.4

50042.7

50066.0

49972.4

50061.8

49979.5

50058.6

49956.7

50143.8

50131.9

50143.9

50312.3

49961.5

50049.7

50426.1

50155.8

50058.5

49979.3

50367.0

50581.3

50110.7

50143.8

50059.0

50148.0

50008.7

50316.2

50043.3

51021.1

49954.5

49989.7

49972.6

49990.2

50068.9

50028.6

49972.5

50148.3

50338.7
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Table3-9(Continued).

EZ

cm卿1

J
cross-sectionx10'16cmZ

6Z 6;

El

cm卿1

E3

cm'1

32896.5

32900.1

32925.1

32929.6

32962.0

32970.7

32994.2

33009.9

33042.8

33045.9

33083.1

33096.4

33119.0

33129.3

33173.2

33185.4

33212.8

33218.0

33252.4

33264.2

33275.1

33303.8

33304.3

33314.0

33323.1

33337.8

33378.7

33406.4

33421.1

33443.3

33444.9

33475.0

33481.7

33488.1

33500.7

33516.9

33549.7

33590.9

33607.3

33624.8

33720.6

5

6

7

5

5

6

5

6

45

5

5

6

7

6

6

456

5

45

6

6

5

5

7

5

6

45

6

7

6

5

4

6

4

6

5

6

7

67

5

6

5

28.3

6.4

<2.83

4.38

<1.2

6.6

7.5

10.44

11.8

<9.2

8

7.3

6.7

16.9

5.2

<2.4

40.6

9.7

<7.8

<3.6

7.9

121.6

<3.2

354.7

24.2

17.3

8.8

14.4

<1.37

<4.76

9.68

<1.61

ao.2

<4.42

12.6

7.1

7.1

4.4

4.2

4.2

5

8.9

9

4.2

8.1

10.4

4.6

13.4

8.1

<5.7

7.4

9.1

8

20.8

<3.2

9.7

8.4

7.9

7

7.5

7.8

24.2

4.5

10.9

6.8

13.5

<4.6

<3.6

<5.6

19.7

22.2

14.2

<7.6

<6.3

<3.9

15720

14643

15720

15720

14643

14643

14643

15720

14643

14643

14643

14643

14643

14643

14839

14643

14643

14643

14643

14839

14839

14643

14643

14643

14839

14839

14839

14839

15638

15638

15638

15638

15638

15638

50148.2

49957.2

50677.1

50940.4

50738.0

50144.0

49961.4

50510.8

50058.3

49945.1

50091.1

50123.6

49961.5

49961.4

50063.9

50066.1

50049.8

50365.6

50371.9

50089.8

49979.6

50312.3

49972.3

50242.0

49990.1

50123.6

50066.2

50309.9

50072.0

49972.5

49996.2

49954.4

50312.0

49957.4

49961.8

50065.6

50037.0

50066.2
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Table3-9(Continued).

EZ

cm胃1

J
cross-sectionx10"16cm2

62 63

El

cm'1

E3

cm騨 蓋

33723.86

33742.75

33752.06

33833.56

33853.35

33874.25

33907.26

33915.15

33978.97

33984.66

34025.25

34028.06

34071.25

34086.75

34117.76

34128.44567

34160.5

34165.4

34194.2

34209.8

34263.6

34277.3

34292.9

34319.4

34328.8

34341.7

34372.9

34376.5

34398.0

34418.1

34434.7

34461.5

34486.7

34508.2

34523.4

34578.2

34585.5

34599.6

34622.2

34639.9

34659.1

6

5

5

67

5

5

6

7

6

5

6

5

5

7

7

5

7

6

6

6

5

7

6

6

7

3.96

<5.07

3.4

73

87

12

5.23

6.9

38

31.9

4.2

60.7

144

10.5

7.4

22

8.4

55.5

22.5

5.5

26.6

30

36.5

<11.3

94.4

17.9

47.3

22

50

31.1

33

6.9

3

<2.6

120

34.8

<1.25

132

5.5

8.4

<3.5

13

15.7

11.5

17.5

<5

11.7

17.2

<5.3

17.4

<4.7

is.s

<3.2

<3.3

31.4

<3.1

<3.8

<4.6

23.3

<3.3

9.9

<7.5

<2.3

<5.2

7.1

16.6

6.7

27

24

4.7

22

<3.6

5.7

4

3.6

19

9.8

14.8

9.4

15638

15638

15638

17361

17361

18406

15638

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

16505

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

16505

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361

49955.8

49973.0

50022.7

50148.5

49972.7

49972.9

49961.5

50016.1

50061.4

50079.3

50032.6

49961.4

50066.1

49972.6

50123.6

49958.3

49961.5

49946.0

50077.3

50089.6

50138.5

49972.3

50142.2

50071.9

49974.4

49972.5

49961.1

50066.1

50049.7

50090.0

49958.4

49972.3

50090.0

50015.6

49934.2

50032.8

50412.6

49961.2

49979.4

50084.4
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Table3-9(Continued).

EZ
_1

cm
J

cross.sectionx10'16cm2

62 a3

El

cm'1

E3
_t

cm

34705.2

34718.0

34746.2

34764.9

34797.9

34803.6

34894.9

34905.1

34995.0

35036.8

35123.8

35148.5

35193.8

35223.3

35242.1

35291.3

35316.2

35504.7

35614.6

35618.8

35620.8

5

6

6

4567

6

7

6

7

67

6

6

6

6

6

5

5

5

5

6

5

7

4

7

19

17

18

15

is

<2.2

4.4

4.7

4.2

5.8

12.3

3.1

3.9

10

2.1

11.4

3

3.1

2.3

8.7

1.4

5

1.2

3.7

17361

17361

17361

17361

17361

17361

17361
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Table3-10Measuredionizationcross-sectionsofUusing1.2GHzbandwidthlight.

Lowerlevel Upperlevel

EZ JZ E3 ノ3

63Width

x10'16cm2GHz

31832.3

32019.9

33096.4

33549.7

33853.3

33984.6

34160.5

34292.9

34418.1

34434.7

34486.7

34599.6

34599.6

7

7

6

7

5

6

6

6

7

7

7

7

7

50367.4

50123.6

50091.1

49957.4

49972.7

50138.4

49961.5

50581.6

50090.0

49958.4

50090.0

50084.5

50412.6

7

7

8

7

4

7

7

7

8

8

8

8

43

45

37

53

16

19

41

22

107

45

92

58

49

20.3

3.7

1.7

2.5

>14

4.3

3.6

3.8

1.2

1.7

1.6

2.4

Width:自 動電離幅の測定値
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Table3-11 Oscillatorstrengthmeasuredwithvarioustechnique.

(preliminalexperimentofGd)

Transirioncm1 gf-valuemeasuredinthisstudy gf-valueinliterature
Ea E1 SA DIP BR OG a b C d e

016920.40

16923.38

17227.97

17380.82

17617.77

17749.98

17795.27

o.oos

O.003

0.013

0.013

0.003

0.053

0.091

0.016

0.013

0.056

0.110

0.009

0.003

0.010

0.ois

O.002

0.062

0.086

o.oi

0.03

0.054

0.023

0.109

0.146

0.0180.0093 0.017

21516920.40

16923.38

17380.82

17617.77

17749.98

17795.27

17930.52

17973.61

o.oii

O.009

0.oii

O.Ol7

0.069

0.003

0.060

0.oio

O.170

0.031

0.011

0.014

0.053

0.160

0.043

o.oii

o.oio

O.015

0.oai

O.075

0.oos

O.160

0.043

o.oi2

0.oi2

0.028

0.006

0.076

0.019

0.019

0.066

0.184

0.068

0.084

53317617.77

17795.27

17930.52

17973.61

18083.64

0.013

0.068

0.036

0.012

0.aoo

0.073

0.027

0.12

o.ii2

0.066

0.026

0。278

0.126

99917930.52

18070.26

18083.64

18509.20

0.046

0.110

0.oss

O.032

0.036

0.095

0.073

0.018

0.084

0.as

O.214

0.096

o.os2

0.209

171918070.26 0.320 0.17 0.364

SA飽 和 法DIP逆 飽 和 法BR分 岐 比 法

aCorlissetal(1962)">

bKomarovskietal(1992)12)
.

`Nishimuraetal(1994)ls>

aAdachietal(1990)as>
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第4章 最適電離 スキームの評価

本章では これ まで に得 られ た分光デー タを基 に、多段 階共鳴電離 スキームの電離効率や 同

位体選択性 を評価 し、 レーザー同位体分離 のた めの最適 電離 スキームを選定す る方法 と、そ

れ に基づ く評価結果 をま とめる。多段階光電離過程では、エネル ギー準位 の選択 に多 くの任

意性 があるが、その効率化のた めには、電離効率の高い電離スキームを選びだす ことが重要

である。多段階光電離過程 には レーザーのパル ス長 、タイ ミング、光強度 、波長 のデチ ュー

ニ ングな ど、様 々な照射条件が 関係す るが、これ らの効果 を全て考慮 してシ ミュ レーシ ョン

を行 い、最適化 を図るこ とは、計算に莫 大な時 間を要す るこ とにな り実用的ではない。また、

位相効果 が顕著 に現れ る体系では、僅かな条件 の違 いによ りイオ ン化効率が様 々に変化 して

しまい、最適 スキ ームの選択 は困難 である。

そ こで第4.1節 では、多段階電離遷移 を1段 階遷移 に簡略化 して レー ト方程式 を解 くこと

に より、スキームのイオ ン化効率の指標 として利用で きる 「ス キーム断面積」を計算す る独

自の方法 を考案 した。一般 に多段 階スキー ムの電離効率は各段 階の レーザー光強度 などの照

射 条件 によって変化す るため、1段 階遷移 の振動子強度 の よ うな、原子 固有の物理量 とはな

らない。 しか し本研究 に よ り、様 々な光強度比 の中にスキーム断面積 を最大 にす る最適強度

比が存在 し、その強度比や断面積の最大値 が実験条件 によ らないため、スキームの潜在的な

電離能 力を表す ことが分 かった。また2段 階電離遷移のス キーム断面積 を実測 して本方法の

適用性 を確認 した。第4.2節 では、 この結果 を基 に、 ウラン、ガ ドリニ ウムの多 くのスキー

ムのス キーム断面積 を計算 し、電離効率 の高いスキー ムを選び 出 した。

レーザー同位 体分離のた めの最適 スキー ムのiび 出 しでは、電離効率だけでな く、同位体

の選択性が重要にな る場合 も多い。特 に ウランに比べ て同位体 シフ トが小 さいガ ドリニ ウム

の レー ザー 同位 体分離 では、高い選択性 が不可欠で ある。 この よ うな多段階スキー ムの同位

体選択性 を評価す る簡便 な方法 はLetokhovら が考案 してい る。そ こで第4.3節 では、第2章

の同位 体シフ トのデー タとLetokhovら の方法 に基づ き、選択性 の高いスキームの選び 出し

を行 った。

4.1ス キーム断面積による電離効率の簡易評価方法

4.1.1目 的 と概要

レー ザー 同位体分離では、多段 階電離ス キー ムの情報 が重要で あ り1),2)、原子 を効率 よく

電離で きるスキー ムを選 び出す研究が行 われ ている3>9)。

1波 長1段 階遷移では、遷移確率の大小 は振動子強度や 吸収 断面積 によ り簡単 に比較す る

事がで きる。 しか し複数 の波長 の光 が関与す る多波長多段階遷移 の場合 には、光強度 な どの

条件 に よってスキーム全体の遷移確率 が変化す るため、観 測条件 に よらない原子 固有 の物理

量 としてその断面積 を定義す ることが出来 ない とい う問題 がある。このため電離効率 の高い

スキー ムを多 くのスキー ムの中か ら選 定 した り、その最適照射条件の算 出 した りす るための

最適化 計算 が必要 とな る。
一般 に

、多段 階光電離の ダイナ ミクスは密度行列式で量子力学 的に記述 され る10)。しか し

これ を最適化計算 に用い る と、様 々な光照射条件の下で電離効率計算 を繰 り返す 、複雑 な数
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値計算 が必要 とな る。 レーザー同位 体分離 の実際のプ ロセ スでは、電離に よるイオ ンの引 き

抜 き速度 が速 く、 レーザー の発振 幅や原子の吸収幅 も広い と考 えられ る。 この様 な場合、コ

ヒー レン トな情報は失 われ るため、密度行列式 の非対角成分 を無視 し位相 によ らない成分だ

けを残す レー ト方程式近似が比較 的良 く成 り立つ もの と考 えられ る10)一13)。

そ こで、本節 では レー ト方程式 によ り最適化計算 を簡 単化す る方法 を検討 した。多段階遷

移 を等価 な1段 階遷移 に簡略化す る手法 を用いて、ス キームの潜在的な電離能力 の 目安 とな

るスキーム断面積 を導出す る とともに、最適な光子 フラ ックス比 を計算で きる方法 を考案 し

た。以下では この評価 計算方法 とその近似精度 にっいてま とめ るとともに、用 いた近似が実

際の系 で も成 り立っ こ とを確 かめ るために行 った ウラン原子 の2段 階ス キー ム断面積 の測

定実験 について述べ る。

4.1.2多 段階電離効率の評価方法 の理論 的検討

(1)最 適化計算

図4-1に 示すK+1個 の準位 か らな る多段階電離スキー ムで、同時 に全ての励起段の光が

照射 され た場合 を考える。但 しnは 光子 フラ ックス、Nは 占有数、 σは断面積 、Wは 遷移確

率、IPは イオン化ポテ ンシャル を表 し、 これ よ り上方にあ る最終準位Nkは 自動電離準位 と

す る。1～K-1段 では光吸収 と同時に誘 導放 出を考 えるが、電離段(K段)は 自動電離速度が通

常、光励起速度 よ り十分早いため誘 導放 出(下 向き矢印)を 無視す る。また 自然崩壊や衝突

等 による脱励起 も光反応 時間や励 起速度 に比べて十分遅い もの として無視す る。レーザーパ

ル ス強度は時間的 、空間的に一定 とす る。ま た準位の縮退 はない もの とし、励起速度 と誘 導

放 出速度は共 に 肱 で表す。但 し、縮退が ある場合で も各 副準位の電離 スキームが独 立な場

合 はモデルの拡 張は容易である。図4-1(a)に 示す スキー ムの レー ト方程式 は次の よ うに書 け

る。

Nk=wkNk

dNk _, __

dtR'k一'(Nk-2-Nk-1)一 凧(4

.1)

但 し

祭=凧 一N,)一照 一NZ)

祭=一 凧 一瓦)

Nm:レ ベル 占有 数

Wm.

肌=∫ ・mlv一 ・鵡 α一v、)a・

Ylml(v-vL)

σm(v-vL)

(m=0～K)

励起(電 離)速 度(m=1～K)

:光 子 フラ ックスプ ロファイル

:遷 移 断面積プ ロファイル

ここでは最適条件の近似計算を行 うので、各励起段の励起速度が早い場合を考える。すると、

始状態の原子は、照射開始直後の短い過渡的状態ののち、途中の中間準位にほとんど滞留す
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る こ とな く一 定 の ス ピー ドで 電離 す るよ うにな る。そ こで全 て の 中間 準位 の 占有 数 が 時 間 的

に一 定 とみ な し、

dNm
=Q(mニ0～K-1)(4.2)

dt

の近似 が良い近似 とな る。この近似精度 は次節 で検討 す る。 このよ うな準定常状態 の電離 ダ

イナ ミクスは2準 位 系のそれ と等価 である。 そ こで(4.1)(4.2)式よ り、K-1次 元 の連立方程式

を解 くと、等価 な1段 階励起過程(図4-1(b))の レー ト方程式が次のように導ける。

dNk

dt=脳(4.3)

祭=一 嚇

但し陽 はスキーム全体の実効励起速度を表し次のように書ける。

庵 ・鯖(4.4)

これ が(4。1)式の多段 階過程 と、(4.3)式の等価 な1段 階過程 を結ぶ関係式 となる。

Nk一 量一

・・ → 一6g一一WkIP

N齢1}一

… 墨引 肪

n,÷亜

i

(a)多段階スキーム

IP

Well

Nk

6S

n=Enm

(m=0^一k)

Nt=ENm

(m=0～k-1)

(b)等 価1段 階スキー ム

FIGURE4-1Simplifiedphotoionizationscheme

励起速度 は一般 に光 強度 プ ロフ ァイル と光吸収断面積 プ ロフ ァイル の畳 み込み積分 で表 さ

れ るが、この形状 関数 の畳み込み部分 を断面積 に含 めて実効 断面積 とすれ ば、断面積 と光強

度 の積 で表す ことが出来 る12)。そ こで(4.4)式を 〃済 砺 σ魏に よって書 き直す と次式 とな る。

⊥ 立m(4.5)
sm=1nm6mn6

但 し全 光子 フラ ックスをn=Enmと した。 ここで σ、をス キーム断面積 と呼ぶ。 これ は多段 階

電離スキームの1段 階 スキー ムと見な した場合 の電離断面積 に相 当す る、面積 の次元 を持つ

量であ る。(4.5)式 を光子 フラ ックス比 φmを 使 って σ、につい て解 くと次 の よ うにな る。
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6__
1 1

s多触 煮

〃1:n2:…=nk=φ1:φ2:・ ◎・=φな(φ 亘=1)

この 式 は ス キー ム断 面積 の大 き さが 光子 フ ラ ック ス の絶 対値nmで は な くそ の比 φmに よ って

変 わ る事 を示 してい る。 σ、は φ卿に よ って0以 上 の任 意 の値 を と るが 、 と り うる値 に は上 限

値 σ。ptが存在 す る。 この σ。ptと、 σ、rptを与 え る φmの 最 適 値 は次 の極 値 条件 か ら導 け る。

互=0(4.7)
∂φ曜 ・

(4.6)(4.7)式 か ら、 フ ラ ック ス比 の最 適 値 とス キー ム断 面積 の最 大 値 σ、rptはそ れ ぞれ 次 の よ う

に な る。

1(4.8)
σ=ゆ 　

鯛
一 一・賠 ぼ ・傷 ・…・ぼ

この σ。ptはそ の多段階ス キー ムで達成 しうる最 大電離効率 を表すた めス キームの潜在 的な

電離能力 の指標 となる。 これ らの式か ら分 かるこ とは、まず第1に 、全ての断面積 が等 しい

場合で も、効率 よく電離す るためには上の準位 ほ ど強い光が必要 であ り、1:f2:.._:V-Kが 最

適比 にな ることで ある。2点 目は σ、rptがどの一段 階遷移の断面積 σmよ りも小 さくな り、次

の関係 を満 たす事である。

σ<玉L(4.9)
q醒 一m

3点 目は(4.6)式や(4.8)式が、任意のステ ップ数のスキー ムを1段 階スキームに置 き換 えるた

め、ステ ップ数 の異なるスキーム同士で も電離効率の比較が容易 なこ とである。 これ ら(4.6)

～(4.9)式の特徴か ら、本方法 は多段階電離 スキームの電離効率の計算方法 としてだけでな く、

光照射条件の効率の関係 を理解す る上で も有用 と思われ る。

(4.6)

(2)近 似 精 度 の 確 認

(4.2)式 の 近 似 精 度 を 電 離 率 の 時 間 変 化 曲 線 に よ っ て 検 証 す る 。 は じめ に 最 も簡 単 な2段 階

過 程 に つ い て 考 え る。(4.1),(4.3)式 を 初 期 条 件No(0)ニN,Ni(0)=N2(0)=0の も とで 、電 離 率N2/N

に つ い て 解 く と次 式 が 得 られ る。 た だ し2段 階 の 励 起 速 度 の 比 を θ=W2バV1で 表 す 。

N2/N=1+Clexp(C3x)+C2exp(C4x)(4.1)l

N2/N=1-exp(一x)(4.3)'

但 し'X=W謹

C1(θ)=a2!(al-a2)

C2(θ)=a1/(a2-al)

C3(θ)=(1+2/θ)al

C4(θ)ニ(1+2/θ)a2
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一(2+θ)±4+eZ

al
,Z=

2

係 数:C1(θ)～C4(θ)に は 次 の 関係 が成 り立 つ 。

Ci(4/θ)==C;(θ)(i=1～4)(4.10)

従 って 全 て の係 数 は8=2を 中心 と して θ と4/θ で 同 じ値 を と る。 θ→0の 場合 、係 数 の値

はC!(0)=一1,C2(0)=0,C3(0)=一1,C4(0)二 ∞ とな り、(4.1)'式 は(4.3)'式 に漸 近 す る。係 数 の θに関

す る対 称 性 か ら θ→ 。。の場 合 も同 じ事 が成 り立 つ。従 っ て(4.1)'式 で表 され る2段 階 ス キー ム

の電 離 率 の時 間 変 化 曲線 は 、励 起 速度 比W1:W2が1:2の 時 に(4.3)'式 の1段 階 ス キー ム の 曲線

との差 が最 も大 き く、w,〉>W2やW1<<W2の 時 に は1段 階 曲線 に漸 近 す る とい う特徴 を持 っ

こ とが判 る。よって(4-2)式 の近 似 は θ=2の 時 に最 大 誤 差 を生 じる。最 適 化 計 算 で は光 強度 と

イ オ ン信 号 が線 形 な領 域 よ りも、イ オ ン信 号 が飽 和 す る領 域 で の電 離 率 曲線 の振 舞 い に興 味

が あ る。 そ こで 、飽 和 点(X=1)で θ=2の 時 の電 離 率 を計 算 し比 較す る と

NZ/N=1-1.207exp(一1.172)+0.207exp(一6.828)=0.626(4.1)'

NZ/N=1-exp(一1)=0.632(4.3)'

とな り、飽 和 点 で の近 似 誤 差 は約1%程 度 で あ る こ とが 判 る。

1.0

むロ　

§ 。,

雪
屋o・4

0.2

o.a ソ

ノ
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/躍
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等価なレート方程式

1.0

ロ　　

§ 。,
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j
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箋麗 難
電離準位
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FIGURE4-2Three-steprateequationvsequivalents血gle-steprateequatiol1

同 じ方法 は3段 階以上の多段階電離 スキー ムにも適用で きるが、励起速度 比のパ ラメー タが

増 え、最大誤 差を与える θm=Wm/W1が 解析的 に求め られない。 しか し様 々な θmの 組合せ で

(4.1),(4.3)式の 曲線 を比べる と、曲線の存在範 囲は2段 階の場合 と同様 で、飽和点付近 の差が
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最 も小 さい こ とがわかった。その結果 を図4-2(上)に 示す。光照射条件 を様 々に変化 させ て も

2本 の曲線 の差 は、この図 の2本 の 曲線で挟 まれ た範 囲か ら外れ るこ とはない。 図4-2(下)

は(4.1)式の3段 階 レー ト方程式に よる各励起段 の 占有数の時間変化 を示 した もので ある。光

照射 開始直後の短 い過渡的状態では各 中間準位 に原子 が滞留す るが、その後 は基底状態 の原

子は中間準位に滞 留す るこ となくイオン化す る。滞留 を無視 した等価1段 階スキー ムの近似

が、図4-2(上)の 曲線 の立 ち上 が り部分で悪いのは止む を得 ないが、どんな強度比で も、差 は

この2本 の曲線の囲む範 囲を超 えない ことか ら、本近似 は広い光強度範囲で有効 と考 えられ

る。

4.1.32段 階 ス キー ム 断 面積 の測 定 実験

(1)測 定方法

測定 には、 ウランの17361c血4に ある第1励 起状態 を始状態 とす る17361.9→34659.1→

50412.6cm二1の2段 階共鳴イオ ン化 スキームを用 いた。

まず基底状態 の原子 を飽 和の数倍 の光強度 で17361.9cnゴ1準 位 に励起 した。この λ1パ ルス

光 の照射 が完全 に終 わった後、約10nsec遅 延 させ て λ2,λ3の パル スを同時に照射 した。

17361.9cnゴ1準 位 の寿命 は485nsecな ので、 λ2,λ3の パル ス持続時間に比べて安定状態 と見

なせ る。 このため17361cm-1状 態の原子 の λ2,λ3による2段 階電離ス キー ムの断面積 が測定

で きる。

測 定では、まず λ2,λ3の強度 をそれぞれ の光軸に設置 した連続 可変減衰器 で調整 し、強度

比 λ2:λ3を一 定値 に した。次に、2色 性 ミラー で2つ の光 を結合 した光をも う1台 の可変減

衰器 に通 し、全光強度 λ2+λ3を 変化 させ た。 この全 強度 に対す るイオン信号の飽和 曲線か

ら2段 階電離遷移 の断面積 を測定 した。結合 ビームは反応領域 の直前でアイ リス に通 し、空

間分布 の均一な部分(直 径約3㎜)だ けを原子に照射 した。強度比 を変 えて飽和 曲線を測 定

す るこ とに よ り、スキーム断面積の最大値 と最適 フラックス比 を求めた。
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(2)結 果 と議論

測定は計算上の最適 フ ラックス比で ある1:5の ほか1:3,1:8,1:10,1:20,1:30,1:40,1:50の 強

度比で、強度比 を一定に保 ち、 トー タル フルエ ンスを変化 させ ることで行 った。測定 した2

段階スキー ムのイオ ン量の飽和 曲線 の うち、最適比1:5の 場合(●)と 、1:50の 場合(○)

の例 を図4-3に 示す。実線 は第2励 起遷移 と電離遷移 の断面積 か ら計算 した等価1段 階スキ

ー ムの飽和 曲線 である。 図の縦軸 は実測値 を1-exp(nσ)で 最小二乗近似 して、nが ∞の時の

値が100%と な るよ うに選 んだ。

これ らの飽和 曲線か ら得 たスキー ム断面積 と光子 フラ ックス比 の関係 を図4-4に 黒丸で示

す。実線は評価式 か ら予想 され る曲線 で ある。予想 曲線 と実測値 は良く一致 している。図 よ

りスキーム断面積 の最大値は3.85x10-16cm2程 度 、最大値 を与 える光子 フラックス比 は1:5程

度 と求 め られ る。 この光子 フラ ックス比 は2段 階遷移 の断面積比(14:1)か ら予想 され る値

とほぼ一致 してい る。
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本評価 法で用 いた レー ト方程 式では寿命や偏光 の効果は考慮 されていないが、そ の影響 は

小 さい と考 え られ る。 まず、寿命 を含む2段 階 レー ト方程式 に、測定 したスキームの第1、

第2励 起状態の寿命485nsec.と26nsecを 代入 して数値 計算す る と、寿命 による信号の低下

は数%で あ り、飽 和曲線 の形状変化 も小 さい ことが分か った。 これは中間準位 での滞留が少

ないため、そ の準位 か ら自発崩壊す る原 子 も少 ないため と考 えられ る。

また偏光 による多段階励起 では、第3章 で も述べた よ うに偏光状態の組 み合 わせ とスキー

ムのJ値 の組 み合 わせが電離効率 に影響 を与 える。磁 気副準位毎の遷移強度 が異 な り、各遷

移の飽 和が不均一 に起 こるためである。今回のス キー一ムでは 」値 は6→7→8と 変化 し、 λ2

とλ3の 偏光状 態は平行直線偏光 とした。 この よ うな偏光 の組み合わせ では、異 なる副準位

の原子は独 立に励 起、電離す るため、その励起 ダイナ ミクスは(4.1)式が、副準位 毎に独 立に

起 こる よ うモデル を拡張す る事で評価で きる。即 ち、各副準位 毎に(4.6)式の σ、が得 られ 、
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全体の断面積はその平均値ノ
。 盈 「(4.11)s2ノ+1

で与 えられ る。但 し、Jは 多段 階 匿移 の始状態のJ値 である。 この方法で今回のスキー ムの

副準位 間遷移 を評価す る と、副準位 の有無 によるスキーム断面積の差 も小 さい事 がわかった。

以上か ら多段階 スキー ム全 体の電離効率 を決 める主なパ ラメー タが光子 フラ ックス比で

あること、(4.8)式を用いればその最適比 まで計算で きること、また(4.8)式の σ。ptはスキー ム

の潜在 的な電離能力を表す指標 と して利用 できるこ とな どが分 かった。

以上の検証に よって、評価式 に よる予想 は測定値 と良 く一致す ることが示 され 、スキーム

断面積 の考 え方が実際の系 において成立す るこ とが確認 できた。
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4.2電 離効 率に よる選択

前節 の検討 に より、3段 階電離 スキー ムの潜在 的な電離能力 は次式 を用 いて評価 できるこ

とが分かった。そ こで第3章 の断面積 測定値 を基 に、ガ ドリニ ウムでは約400個 、ウランで

は約200個 の電離 スキー ムについて、次式 によ りス キーム断面積 を計算 し、イオ ン化効率の

高 いスキー ムを選 び出 した。

1(4.12)6g=
(研 傷 降

ガ ドリニ ウム、 ウランそれ ぞれ の結果 を表4-1、 表4-2に 示す。表4-1で アス タ リス クを付

けたスキームは、.殖 の変化 が下準位 か ら順 にJ=2→1(2)→1→0と な るため、偏光選択則 に

基づ くレー ザー 同位体分離 に利 用で きるスキー ムであ る。 また表4-2で は ウラ ンの基底状態

か らのスキー ムのみ を示 してい る。全 ての断面積 は10"16cm2単 位 であ る。.ガ ドリニ ウムの第

1段 目の遷移断面積 には、振動子強度 か ら(3.20)式によ り求めた線幅6GHzの ピー ク断面積 を

用 いた。振動子強度 には、第3.1節 で分岐比 を測定 した遷移 については表3-5の 値、その他 の

遷移 については表3-11の 測定値 、また はCorlissia)の文献値 を利用 した。 また、 ウランの第1

励 起遷移 の断面積 はPalmeris)の振動子強度 か ら求 めた。表 に示 したの は評価 したスキー ムの

うち、ス キーム断面積 が約1.5x10冒16cm2よ り大 きいス キームである。 これ らのスキームの中

には、電離幅 が レーザーの発振幅(約6GH:z)よ り狭 く、発振幅の狭 い レーザー を用い るこ

とで、断面積の ピーク値 が さらに大 きくな るものも多い。実際に ウランでは、選 ばれた幾つ

かのスキー ムの電離断面積 を発 振幅1.2GHzの 光で測定 している(第3章 表3-10)。 そ こで3

段全 ての光 が発振 幅1.2GHzの 場合のスキー ム断面積 を評価 し、結果 を表4-3に 示 した。表4-2

と比べ ると、50090cnゴ1のよ うに電離幅 の狭い電離準位 を使 うスキームの電離効率 は、発振 幅

の逆数 で増加 し、49972cnゴ1のよ うに幅 の広 い電離準位が関与す るスキー ムと順位 が逆転 して

い る。この事 か ら電離効率の高い電離スキームを効率 よく探す には、電離幅の狭 い電離準位

を探す こ とが重要であるこ とがわか る。

スキー ム断面積 に よる評価 方法では、ス キーム断面積 を最大にす る光子 フラ ックス比 も計

算 で きる。表4-4に ウランのス キームで計算 した最適光子 フラ ックス比 を示す。いずれ も電

離光のフラ ックス比が大きい。この比 が極端 に大 きい と、レーザー装置等の負担 が増 えて問

題 とな るが、表 のス キームはいずれ も4倍 以 内であ り実用上問題 はない と思われ る。また同

様 の方法 でガ ドリニ ウムの533一>18083一>34811一>50052ス キー ムの最適 強度 比 を求 め る と、

n1:n2:n3=1:4,5:1.4と な り、電離遷移 よ りも第2励 起遷移の方が律速 になるこ とが分 かる。

電離 スキー ムの電離率 と トー タル光子フ ラックスの関係 は(4.3)'式か ら評価 で きる。例 え

ば、基底準位 の原子の95%を イオ ン化す るのに必要な光子 フルエ ンス(1パ ル ス当た りの単

位 面積 を通過す る光子数)は0.95=1-exp(一3)よ り
k3

nm1一 一

m=16s

で与 え られ、その値 は表4-4の よ うになる。 これ に波長600㎜ の光子エネル ギー を掛 ける

と、95%の イオ ン化 に要す る全段の レーザーパ ワーの合計 は、低い もので約1.2mJ/cm2と な

る。 これ は実機 で想 定 され る トータルパ ワー(数mJ/cm2程 度)と 比較 して、様 々な効率の

低 下要 因を考慮 して も、十分高い電離効率 である と考 えられ る。
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4.3分 離効率に よる選択

4.3.1目 的 と概要

前節ではスキームの電離効率 に注 目して最適 スキームの候補 を選 んだ。 しか し、 レーザー

同位体分離 ではスキームの同位体選択性 も重要な選択基準 となる。同位体選択性 に関係す る

光物性値はい くつか あ り、例 えば、偏光 と全角運動量、核ス ピン、核磁気モーメン トの関係

で決 まる選択性 はガ ドリニ ウムの レーザー同位体分離で重要 である。また、超微細構造の拡

が りも同位 体選択性 を低 下 させ る要 因 となるため重要で ある。 しか し、本節では同位体 シフ

トのみ を考慮 して、Letokhov16)ら の同位体選択性 の指標 と第2章 の同位 体シフ トのデー タを

基 に、スキー ムの同位体選択性 を評価 す る。本節で選ばれ た有望なスキームについ て、超微

細構造 を測定す る ことに よ り、選択性 の高いスキー ムが選び出せ る と思われ る。

4.3.2選 択性評価指標

2っ の同位 体の共鳴 ピー クの うち一方の ピー クに波長 を完全 に共鳴 させ た場合、も う一方

の同位 体の共鳴位置 にお ける レーザー強度 は、レーザーの発振 プロファイルか ら知 ることが

できる。選択性 の高いス キーム を扱 うので、同位体 シフ トが レーザーの発振幅 よ りず っ と大

きい場合 を考 える。 この場合 、共鳴中心 か らのデチューニ ングが大 きいので、プ ロファイル

は ロー レンツ型 を仮 定す る。す る と、共鳴位 置 と、そ こか ら同位体 シフ ト分だ け離れ た位置

の強度比は

S;_〔 謝 ・(4.13)

となる。Letokhov16)ら は これ を光学的 な同位体選択性 と定義 している。ここでISは 同位体 シ

フ ト、△㎜Mは レーザー の発 振幅や ドップラー幅 、超微細構造幅を含むスペ ク トル幅の合計

値(FWHM)で ある。但 し、 この式 は同位 体シフ トが レーザーの発振幅 よ り十分広い こ とを仮

定 してお り、 シフ ト量が小 さい場合 はISをISZ+(△F剛M12)・ に置 き換 える必要 がある。

多段 階励起の場合 のスキーム全体 としての選択性 は、Siが1段 当た りの選択性 を与 えるた

め、その積で表す ことが でき、3段 階スキー ムの場合 は次式 となる。

S=s,・ε2・S3'(4.14)

このSを 使 うと、初めの同位体比 が1:1の 場合、同位体分離 によ り励起 され る原子 の同位 体

比 は1:Sと な り、着 目同位体 の初期存在比 とSの 積 が、分離後の濃縮度 となる。

4.3.3着 目同位体 と評価結果

ウランでは天然 ウランを濃縮す る場合、235と238の 同位体比が重要であるが、 この質 量数

差は3と 大 きく同位体 シフ トも大きいた め、通常の3段 階スキームで分離能力が問題 にな る

ことは少 ない。一方 、使用済み燃 料 を再処理 して得 られた回収 ウランを再濃縮す る場合 には、
235Uと の質量差が1し かない236Uが 回収 ウラン中に0 .5%程 度存在 し、 これが高い 中性子吸収

断面積 を持 ち反応度 を低 下 させ るため、これ を取 り除 く分離能力が必要 とされ る。 第2章 で

得 られ た同位 体シ フ トは235-238の 差で、その大 きさ.は様々であるが、リング色素 レー一ザーに

よる精密分光 によれば、各同位 体毎のシフ ト量の比(相 対同位体 シフ ト)は
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238-236:238-235:238-234=1:1.66(2):2.00(1)

で 、1%程 度 の 誤 差 で 一 定 で あ る こ とが 明 らか に な っ て お り17)、238-235の 同位 体 シ フ トを

(1.66-1)/1.66=0.40倍 す る こ とで 、236-235の 同位 体 シ フ トが求 ま る。 そ こで 、 ウラ ン の同位 体

選 択 性 につ い て は 、 この236-235の 同位 体 シ フ トを基 に評 価 した 。 評価 は4.2節 で 電 離 効 率 が

比 較 的 高 か っ た ス キー ム に対 して行 った。 結果 を表4-5に 示す 。 なお 、選 択 性 の値 は レー ザ ー

の発 振 幅 が1.2GHzの 場 合 の値 で あ る。上位 の ス キー ム で は236Uを5桁 近 く減 らす こ とが可 能 で

あ る。

一 方
、 ガ ドリニ ウム の 場 合 は 、152Gdと157Gdが 有 用 で あ る。 選 択 性 評 価 に必 要 な154-152,

157-156の 同位 体 シ フ トは 第2章 の 方 法 と同 様 に、160-154の 同位 体 比 に0.89,0.069を 乗 じる こ

とで求 め られ る。こ こで は 、154-152の 同位 体 シ フ トか ら選 ん だ選 択 性 の 高 い ス キ ー ム を表4-6

に示す 。 表 に は参 考 の た め電離 効 率 の特 に 高 い34811,34624cnゴ1準 位 を経 由す る ス キー ム も

加 えた。 これ よ り、 童52Gdで は十 分 選 択 性 の 高 い ス キ ー ム が存 在 す る こ とが わ か っ た。 一 方 、

157-156の 同位 体 シ フ トは154-152よ り1桁 小 さい の で 、 同程 度 の選 択 性 を得 る に は 、 レー ザ

ー の発 振 幅 を10分 の1(120MHz)ま で 狭 め る必 要 が あ る。 従 っ て 、 同位 体 シ フ トを利 用 して
157Gdを 分 離 す る には

、超 微 細 構 造 幅 も120MHz以 下 の遷 移 が必 要 で あ る。

4.3.4選 定 したスキ・一 ムの同位 体選択性 の確認

本研究では、パルスレーザーによる共鳴イ オン化分光法で得られた分光データを基に、ウラン、ガ

ドリニウムの最適スキームの候補を選ん蔦 しか し、パルス レーザーは発振幅が瓜 ・ため、同位体選

択性に影響する超微細構造の物性が考慮 されていない。従って、選ばれたスキームが超微細構造を持

つ同位体の共鳴イオン化においても、評価通 りの電離効率、同位体選択性を持つか どうかを確認する

必要がある。図4-5は、選ばれたスキームの1つ に、3段 の波長を全てz;sUの共鳴線に合わせ、約95%

の電離率になるよ うな光照射条件で飛行時間波形を観測 したものである。このスキームでは、スキー

ム断面積による飽和パラメータS=3(95%電 離》の照射条件で、238信号は235の数10分 の1以 下、濃縮度

95%以 上が得られ ることが確かめられた。
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FIGURE4-5TypicalTOFsignalofUwithoptimal3stepRIIVISscheme.

また図4-6は、偏光選択則による分離が可能なガ ドリニウムの高効率分離 スキームにより、偶同位
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体のイオン化を抑制 したTOF信 号の例であ り、同様に高い分禽鍍 が得 られることが確認できた。
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FIGURE4-6TypicalTOFsignalofGdwithoptimal3stepRIMSscheme.

本研究の 目的は、純粋に分光データだけに基づいて電離効率、分離;:率 の高いスキームを選び出す

ことであるが、工学試験へのスケールアップでは、装置の仕様 や運転…条件による制約(例 えば、色素

レーザーの変換効率の高い波長領域や発振バン ド幅)な どを考慮 して最終的に最適スキームが選定 さ

れる。このため、本研究で選定 した幾つかのスキームは、日本原子力研究所や レーザー濃縮技術研究

組合で実施された工学試験に供 されている。これ らの試験の中でも、本研究により選定 したスキーム

が評価通 りの特1生を示すことが確認 されている。
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4.4第4章 の ま とめ

第4章 では多段階共鳴電離スキームの電離効率や 同位 体選 択性 を評価 し、 レーザー 同位 体

分離のための最適 電離 スキームを選び だす方法 と、それ に基づ く評価結果 をま とめた。

第4.1節 では、多段階電離遷移 を等価 な1段 階遷i移に簡略化す る方法 によ り、スキー ムの

イオ ン化効率 の指標 とな る 「ス キーム断面積」を計算す る方法 を考案 した。様 々な光強度比

の中にスキー ム断面積 を最大 にす る最適 強度比 が存在 し、その最大値や最適強度 比が実験条

件 によ らないため、スキ.__.ムの潜在 的な電離能力 を表す こ とが分かった。また2段 階電離ス

キー ムのスキー ム断面積 を実測す るこ とに よ り本方法 の適用性 を確認 した。

第4.2節 では、この評価 方法に よ り、 ウラン、ガ ドリニウムの多 くのスキー ムのスキー ム

断面積 を計算 し、電離効率 の高いス キーム を選 び出 したほか、その最適 な光強度比 を求めた。

電離幅 の狭いスキー ムでは レーザー線幅 に逆比例 して電離効率が向上す ることか ら、電離幅

の狭い電離準位 の重要性 が明 らかになった。選 定 され たスキー ムの電離効率 は レーザー同位

体分離で必要 とされ る効 率 を十分上 回る ことが分か った。

第4.3節 では、第2章 の同位体 シフ トのデ._..タとLetokhovら が考案 した多段階 スキームの

同位体選択性 を評価 す る方 法 に基 づ き、分離効率の高いスキー ムの選び出 しを行 った。選 定

された ウランの電離 スキー ムは、回収 ウランの再濃縮で問題 となるU236も 分離 、除去で き

る高い 同位 体選択性 を有す るこ とが分かった。

以上 の結果、 ウランやガ ドリニ ウムの レーザー同位 体分離に適 した電離ス キームの候補 を

選 び出す こ とができた。

152



参 考 文 献

1)ScheelineA:Spectrochim.Acta43B(1988)15.

2)BoumansPWJM:Spectrochim.Acta43B(1988)5.

3)HuiQ,ChenDY,NiuJG,ChengY,XuXYandZhaoWZ:Resonanceionizationspectroscopy

1990:lnst.Phys.Conf.Ser.114(1990)297.

4)RusterW,AmesF,KlugeH-J,OttenEW,RehklauD,ScheererF,HernnannG,MuhleckC,

RiegelJ,RimkeLH,SattelbergerPandTrautmannN:Nucl.Inst.Meth.Phys.Res.A281(1989)

547.

5)SalomanEB:Spectrochim.Acta45B(1990)37.

6)SalomanEB:Spectrochim.Acta46B(1991)319.

7)SalomanEB:Spectrochim.Acta47B(1992)517.

8)SalomanEB:Spectrochim.Acta49B(1994)251.

9)FedoseevVN,MishinVI,VedeneevDSandZuzikovAD:J.Phys.B:At.Mol.Phys.24(1991)

1575.

10)ShoreBW:TheTheoryofCoherentAtomicExcitation(WileyandSons,1990).

11)WilcoxLRandLambJr.WE:Phys.Rev119(1960)1915.

12)SinghalRP,AdrianP,LedinghamKWDandTowrieM:J.Anal.Atom.Spectr.4(1989)599.

13)PaisnerJAandSolarzRW:ApplicationsofLaserSpectroscopychapter3(Dekker1990).

14)CorlissCHandBozmanWE:N.B.S.Monograph53(1962).

15)PalmerBA,KellerRAandEnglemanRJr.:AnAtlasofUraniumEmissionlntensitiesina

HollowcathodeDischargeLA-8251-MS(1980).

16)■,t。 ㎞ 。vVSandMi、 ㎞VI・()pt.伽m.29(1979)168.

17)ObaM,AkaokaK,MiyabeMandWakaidaI:Eur.Phys.J.D21(2000)255.

153



Table41EfficientphotoionizationschemesofGd

(Laserbandwidl血:6G正1乞)

rank
匡evel・energycm一 且 CTOSS.section10'16cm2

Ea El EZ E3 σ1 62 63 scheme

i

z

3

4

5,

6

7

8

9

io

1

2

3

4

5

6

7

8

9

io

t

2

3

4

5

6

7

8

9

1d

i

z

3

4

5

6

7

8

9

10

t

z

3

4

5

6

7

8

9

to

o.o

o.a

o.a

o.o

o.o

o.o

o.o

o.0

0.O

o.a

215.1

215.1

215.1

215.1

215.1

215.]

215.1

215.1

215.1

215.1

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

533.0

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

999.1

1719.1

1719.1

17星9.丑

1719.1

1719.1

1719.1

17董9。 且

1719.1

1719.1

1719.1

17350.8

17228.0

17380.8

17228.0

17228.0

17380.8

17380.8

17228.0

17380.8

17228.0

監7380.8

17380.8

16923.4

17380.8

16923.4

17380.8

16923.4

17380.8

17750.0

17750.0

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18083.6

18070.3

18083.6

18070.3

18070.3

18083.6

18070.3

董8070。3

18070.3

18083.6

18083.6

18070.3

18070.3

童8070.3

18070.3

18070.3

18070.3

18070.3

18070.3

18070.3

18070.3

34586.8

34601.7

34586.8

34586.8

34601.7

34586.8

34697.8

34586.8

34697.8

34586.8

34586.8

34586.5

34697.8

34586.8

34697.8

34697.8

34697.8

34697.8

32572.7

32570.2

34811.8

34811.8

34811.8

34754.9

34624.0

34811.8

34754.9

34811.8

34811.8

34624.0

34811.8

34811.8

34624.0

34811.8

348蓋L8

34754.9

34624.0

34811.8

34811.8

34754.9

34811.8

34624.0

34811.8

34754.9

34624.0

3481重.8

34624.0

34754.9

3481t.8

34811.8

50624.7

49994.6

50029.5

50624.7

49985.6

52135.3

52283.2

50029.5

52055.5

52135.3

50624.7

50029.5

52283.2

52135.3

52055.5

52283.2

52280.8

52055.5

49619.0

50781.0

50052.5

50041.0

51104.1

499藍0.6

50052.7

50834.5

50699.7

51045.5

51819.6

49809.7

50052.5

50052.5

50052.7

50041.0

50041.0

49910.6

49809.7

51104.1

51104.1

49910.6

50052.5

50052.7

50041.0

49910.6

49809.7

5董104.1

49810.9

50699.7

50834.5

51045.5

●

廓

串

串

●

i

73

90

73

90

90

73

73

90

73

90

44

44

29

44
29

44

29

44

213

213

625

625

625

625

625

625

625

625

625

625

282

sss

zaz

282

225

282

282

zs2

225

225

693

693

693

693

693

693

693

693

693

693

270

zoo

izao

31

20

31

16

20

31

29

16

29

16

31

31

64

31

64

29

64

29

8

27

63

63

63

11

63

63

63

11

65

63

60

65

63

60

65

63

zoo

65

60

65

1280

60

65

60

izso

65

65

82

79

40

82

51

32

29

40

23

32

82

40

29

32

23

29

19

23

58

15

1030

618

42

21

902

22

12

14

14

51

1030

1030

902

618

618

21

51

42

42

21

1030

902

618

21

51

42

27

iz

zz

14

3.2

2.6

2.4

2.4

2.3

2.2

z.0

1.9

1.8

1.7

2.8

2.2

2.1

z.0

1.9

is

1.7

1。7

1.6

1.6

13.5

12.1

4.2

3.9

3.7

2.9

2.6

2.甚

2.1

2.O

i2.o

ii.z

11.2

to.a

10.1

4.3

4.3

3.9

3.8

3.5

14.0

13.U

12.5

4.7

4.7

4.3

3.3

3.1

2.9

2.2

σ1,:第3章 で測定 した電面積及びCorliss(1962)taiの8ブ値か ら求めた断面積等

σ2σ3:第3章 で測定したピーク電面積

scheme:計 算 したスキーム断面積

*:偏 光による同位体分離 が可能なスキーム
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Table42EfficientphotoionizationschemesofU

(Laserbandwidth=6GHz,fiomgroundstate)

Energylevel(cm's) cross-section10-16cm2

E且 J, E2」2E3/3 a且 a2 6;scheme

17361.9

16505.8

17361.9

17361.9

15720.7

17361.9

16505.8

17361.9

16505.8

17361.9

14643.9

17361.9

14643.9

15638.4

17361.9

16505.8

15720.7

6

6

6

6

5

6

6

6

6

6

6

6

6

6

6

6

5

34599.6

34434.7

33853.3

34659.1

34086.7

34086.7

34160.5

34434.7

34659.1

33874.2

33378.7

34160.5

32857.5

33874.2

33984.6

34486.7

33984.6

7

7

5

7

5

5

6

7

7

5

6

6

5

5

6

7

6

50412.6

49958.4

49972.7

50421.8

49972.6

49972.6

49961.5

49958.4

50421.8

49972.9

50242.0

49961.5

49972.5

49972.9

50138.4

50090.0

50079.3

8

8

4

8

4

4

7

8

8

4

7

4

4

7

8

7

65

43

65

65

69

65

43

65

43

65

489

65

489

76

65

43

69

izo

50

73

132

59
144

22

23

103

87

122
15

2257

60
38

22

24

20

24

16

13

16

12

31

24

13

12

8

31

6

12

14

22

17

2.4

2.0

1.9

1.8

1.8

i.s

1.7

L7

1.6

1.6

1.6

1.6

1.5

1.5

1.5

1.5

1.5

σ1:Palmer(1980)1勾 の『値 か ら求 めたピー ク電面積

σ2σ3:第3章 で測定 した ピーク電面積

scheme:計 算 したスキーム断面積
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Table43EfficientphotoionizationschemesofU

(Laserbandwidth=1.2GHz,fromgroundstate)

Energylevel(・ml) cross.section10'tecm2

E, J, EZ JZ E3 J3 σ且 6Z 63 scheme

AI-width

GHz

17361.9

16505.8

16505.8

17361.9

16505.8

16505.8

17361.9

15638.4

15720.7

14643.9

15638.4

17361.9

16505.8

14643.9

17361.9

15638.4

17361.9

6

6

6

6

6

6

6

6

5

6

6

6

6

6

6

6

6

34599.6

34486.7

34434.7

34434.7

34160.5

34599.6

34160.5

33549.7

34160.5

33096.4

31832.3

34292.9

34418.1

32019.9

33984.6

34160.5

33853.3

7

7

7

7

6

7

6

7

6

6

7

6

7

7

6

6

5

50412.6

50090.0

49958.4

49958.4

49961.5

50412.6

49961.5

49957.4

49961.5

50091.1

50367.4

50581.6

50090.0

50123.6

50138.4

49961.5

49972.7

8

8

8

8

7

8

7

7

7

8

7

7

8

7

7

7

4

323

216

216

323

216

216

323

380

347

2445

380

323

216

2445

323

380

323

600

iio

250

115

110

80

75

48

50

40

44

iso

21

26

190

34

365

49

92

45

45

4]

49

41

53

41

37

43

22

ion

45

19

41

16

7.7

6.8

5.8

5.1

4.5

4.4

4.2

4.1

3.6

3.6

3.6

3.4

3.3

3.3

3.2

3.1

3.1

2.4

1.7

3.6

2.4

3.6

2.5

3.6

1.?

20.3

3.8

1.2

3.7

4.3

3.6

>14

Alwidth:自 動電離準位の電離幅測定値

Table4-4 OptimumphotonfluxratioforseveralbestschemaofU

(】:,aserbandwid血=1.2GHz)

Energylevel(Cml)

E1 EZ E3

optimumphotonfluxratio

n1 n2 n3

totalfluence

photon/cmz

17361.9

16505.8

16505.8

17361.9

16505.8

16505.8

17361.9

34599.6

34486.7

34434.7

34434.7

34160.5

34599.6

34160.5

50412.6

50090.0

49958.4

49958.4

49961.5

50412.6

49961.5

1

1

1

i

l

1

1

1.O

z.0

1.3.

2.4

2.0

2.3.

2.9

4.5

2.7

3.8

4.6

4.0

3.6

4.9

3.9E+15

4.4E+15

5.2E+15

5.9E+15

6.7E+15

6.7E+15

7.2E+15

総フルエンスは95%の 電離効率(飽 和パラメータ5旨3)を 得るのに必要な光子フルエンス
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Table450ptimalphotoionirationschemesofUhavinghighselectivity.

脚 蜘 醐 二1.2G晦 ㎞ 騨 蜘

rank
Energylevel(cm"i) isotope-shift238-235(mK)

E且 EZ E3 ISO ISZ Isg

Selectivity

5236-235

1

2

3

4

5

6

7

8

9

io

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

16505

15638

18406

15720

15638

14643

16505

15638

16505

16505

17361

15638

16505

17361

17361

17361

16505

15638

17361

17361

34160.5

34160.5

34160.5

34160.5

32267.7

33129.3

34418.1

32273.6

34486.7

34659.1

34160.5

32019.9

34434.7

34418.1

34486.7

34659.1

34599.6

32112.4

34372.9

34434.7

49961.5

49961.5

49961.5

49961.5

50187.1

49961.5

50090.0

50090.4

50090.0

50421.8

49961.5

50123.6

49958.4

50090.0

50090.0

50421.8

50412.6

50124.0

49961.1

49958.4

212

204
-273

-266

204
-460

212

204

212

212
-198

204

2iz
-198

-198

-198

212

aoa
-198

-198

一780

-780

-780

・780

-ass

-230

-530

-520

-545

-520

-780

-505

-485

-530

-545

-520

-445

-570

-630

-485

一535

-535

-535

-535

-610

-535

-725

-725

-gas

-705

-535

-630

-600

-725

-gas

-705

-570

-630

-535

-600

1.7E+OS

1.SE+OS

7.2E+04

7.1E+04

6.6E+04

6.6E+04

6.1E+04

5.9E+04

5.3E+04

5.2E+04

5.OE+04

2.1E+04

1.8E+04

1.1E+04

9.8E+03

8.8E+03

8.OE+03

5.7E+03

4.2E+03

2.7E+03

鄭U 一獅Uの 同位体シフ トは 鎚U一窺Uの シフ トに相対シフ ト因子0 .40を 乗 じて算 出した

sd㏄ 虚vityS㎜5:計 算した3段 階スキームの同位体選択性
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Table4-60ptimalphotoionizationschemesofGdhavinghighselectivity.

(Laserbandwidth=1.2GHz)

rank
Energylevel(cm'1) isotope-shift160-154(mK)

Eo E1 EZ E3 ISO ISZ IS3

Selectivity

`S154-152

1

2

3

4

5

6

7

8

9

io

11

12

13

14

109

iiz

144

149

157

o.o

o.o

o.o

o.o

o.o

o.o

o.o

o.0

0.O

o.0

215.1

0.o

o.0

0.0

999.1

999.1

533.0

999.1

533.0

17228.0

17228.0

17380.8

17228.0

17380.8

17228.0

17228.0

17228.O

l7228.0

17228.0

17617.8

17228。0

17380.8

17380.8

18070.3

18070.3

18083.6

18070.3

18083.6

34601.7

31772.9

31772.9

34582.5

34582.5

31842.6

31842.6

34601.7

34697.9

34601.7

32881.7

31772.9

31772.9

34697.9

34624.0

34624.0

34811.8

34811.8

34811.8

49848.8

49588.1

49588.1

50070.6

50070.6

49618.6

49613.2

50070.6

49994.9

49997.4

50029.7

49997.4

49997.4

49994.9

50040.9

50052.5

50040.9

50040.9

50052.5

一125 .7

-125 .7

-121 .4

-125 .7

-121 .4

425,7

-125 .7

-125 .7

-125.7

-125 .7

-120
.0

-125 .7

-121.4

-121 .4

-118 .6

-118 .6

-114 .5

-118 .6

鱒114 .5

一271

-268

-268

-276

-276

-285

-285

-271

-23

-271

i8

-268

-268

-23

一67

-67

-174

-174

-174

5
-20

-20

-65

-65

-90

-95

-65

-295

-85

-180

-85

-85

-295

一265

-255

-265

-265

-255

2.OE+OS

1.5E+OS

1.5E+OS

1.2E+OS

1.2E+OS

1.2E+OS

1.1E+OS

1.1E+OS

9.4E+04

8.9E+04

8.3E+04

8.3E+04

8.2E+04

8.OE+04

1.2E+04

1.OE+04

3.OE+03

2.8E+03

2.3E+03

桝Gd 一152Gd同位体シフ トは1ωGd一桝Gdの シフ トに相対 シフ ト因子0.89を 乗 じて算 出した

SelectivitySissasz:計 算 した3段 階スキームの同位体選 択性
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:第5章 原子=構造、分光特性 に関する研究

前章 までは様 々な分光法や解析方 法を用 いて多 くの分光データを測定 し、電離効率や 同位

体選択性 の高い電離 スキームの選 び出 しを行 った。 しか し、この よ うな分光実験を進 める う

ちに、優れた電離スキー ムを選 び出す ためには、当初考 えていたよ うな分光データの測定だ

けでは不十分であ り、原 子の光に対す る振 る舞いを、原子物理 の立場 か ら深 く追求す る必要

が あることが明 らかになって きた。そ こで本章 では、第5.1節 で、自動電離準位 の電離幅 と

電離断面積 、J値 、寿命 の関係 について、第2章 、第3章 の分光デー タを基 に考察 した。電

離準位 の線幅が 」値の増加 とともに狭 まる傾 向があることを示す とともに、この よ うな特徴

が、遠 心力ポテ ンシャル障壁 の効果 として定性 的に理解 できるこ とを示 した。第5.2節 と5.3

節 では、ウラン とガ ドリニ ウムの 自動電離 リドベル グ状態の同定によ り、イオ ン化ポテ ンシ

ャル を精度 良 く決定す る と共 に、その大 きさに同位 体効果があ ることを明 らか に した。また

第5.4節 では、ファノ型形状 を示すガ ドリニ ウムの 自動電離 リ ドベル グ系列の摂動構造 を多

チャンネル 量子欠損理論 に よ り解析 し、 リ ドベル グ系列 と摂動準位 、連続状態 との相 互作用

の強 さにっいて調べた。

5.1遠 心力ポテンシャル障壁による電離速度の」値依存性

第2章 の 自動電離準位 の探査では、ウランの 自動電離準位 の電離幅 とJ値 を多数測定 した。

また、第3章 の電離断面積 の測定では、電離幅の狭い 自動電離準位が、電離効率 を大幅に向

上 させ ることを見いだ した。そ こで本節 では、こ うした幅が狭 く断面積 の大きい電離遷移の

起源 について考察 した。

表2-10か ら分かるよ うに、 ウランの み4～6の 自動電離準位 は全て ランクIIま たはIIIの

幅広い ピー クであるが、」ヒ8,9の 自動電離準位の多 くはランク1の 狭 い ピー クである。また

測定 した電離幅 の大 きさを7段 階 に再分類 して、」値毎にその度数分布 をま とめる と図5-1

の よ うにな り、 このJ値 の範囲では、」値 が大 き くなるほ ど狭い準位 が増 える傾 向がはっき

りした。さらに、Y7の 電離準位 で幅が狭 い ピー クは6Llin極 限 よ り低エネル ギー側 にのみ存

在 してい る。 この ことか ら、6Liin極 限を境 に幅が変化す る様子 は、.t=6の 下準位 か ら観測す

る時が最 も顕著である と予想 できる。Coste1)ら は33421.1cnゴ1(み6)準 位 か ら電離スペ ク トル

を観測 し、電離幅が6Liin極 限を境 に変化す る と報告 したが、それ はち ょうどこの場合 に当

た る。

この よ うな電離幅の特徴 は、 自動電離過程 における遠 心力ポテ ンシャル障壁 の効果で説 明

で きる と考 え られ る2)。 自動電離 準位 か ら連続状態への無輻射遷移(自 動電離)で は、角運

動量 とパ リテ ィが保存 され る。 この保存則 のた め、遷移前後の角運動量 の差は、放 出電子 が

運ぶ こ とになる。遷移可能な連続状態 は 自動電離準位のエネル ギーに よって変わ るので、放

出電子の運ぶべ き角運動量 もエネル ギー によって変 わる。表5-1・はイオ ン化極 限か ら289cm71

(6Llm極 限)上方 までの領域 と、 さらに上方の領域で、自動電離準位 の 」値毎 に、放 出電子が

運び去 る角運動量:(lj)の大 き さを示 した ものであ る。簡 単のた め、電子 の軌道角運動量は3

までを示す。 なおイオ ンの第3励 起状態6Kgρ の 」値はイオ ンめ基底状態419/2と同 じで ある。

表 より、み4～6の 準位 では、Ep連 続状態へ の自動電離 は両方 の領 域で許容 され るが、」ヒ7
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の 自動 電離準位 は6Lien極 限 よ り高エネル ギー領域 でのみ許容 され、」ヒ8,9の 自動電離準位 は

両方の領域 で禁止 され ることがわかる。
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一般 に、 自動電離はイオンコア付近(原 子 の内部領域)で の短距離相互作用である電子一

電子相 関に よって起 こる。本研究の よ うにイオ ン化極限近傍の 自動電離では、放 出電子の運

動エネル ギー が小 さいため、角運動量が大 きいFf連 続状態の波動 関数 は、角運動量 の2乗

に比例 して高 さが変化す る遠 心力 ポテ ンシ ャル 障壁 に よって外部領域へ の トンネル 効果 が

妨 げられ、Fp連 続状態 に比べて 自動電離速度が遅 くな る。その結果 、不確定性原理 に より、

み4～6の 自動電離準位 が幅広い ピー ク形状 を示す のに対 し、」=8,9の 準位 は周波数幅 が狭 く

なる と考 え られ る。また み7の 準位 はFp連 続状態 への 自動電離が禁止 され る6Lien極 限 より

低 いエネル ギー領域 でのみ幅が狭 くなる と考 え られ る。

み4,5,6で 幅の狭 い準位 が観測 され ないの は,電 離速度 の早い電子放 出が可能な場合,多 く

の原子 がそ の反応経路 で電離す るため と思 われ る。幅が広 い と強い ピー クが減 るのは,自 動

電離準位へ の光学遷移 の振動子強度 の大 き さに一定 の上限があ り、線幅に逆比例 して ピー ク

の高 さが下がるた めと考 え られ る。 実際、電離断面積の大 きな ウランの10個 の遷移で、幅

と断面積 ピー ク値 の関係 を調べ る と、図5-2の よ うに、一本 の反比例 曲線 上に分布 し、その

振動子 強度 はg戸0.01程 度 であることが分 かった。

第3章 の断面積測定で も触れた よ うに、高励起準位間遷移 の分岐比 には上限値が ある。ガ

ドリニ ウムの第2励 起遷移 では、ガ ドリニ ウムで0.1程 度 、ウランでは0.05程 度であ る。 ウ

ランの電離遷移 は さらに多 くの分岐遷移 が可能 なため、分岐比の上限は0.01程 度 と考 え られ

る。す るとこの分岐比 と振動子強度 か ら式(3.3)に よ り、これ らの 自動電離準位 の蛍光寿命が
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約100nsecと 求まる。これは観測 され る高励起 準位 の寿命 と矛盾 しない。従 って ウランで観

測 され た電離断面積の大 きな 自動電離準位 は、このよ うな分岐比 の上限に近 い遷移 である と

すれ ば、振動子強度上限に一定 の上限があ るとい う図5-2の 分布 が説明で きる。
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図5-3は ガ ドリニ ウムの電離スペ ク トル を.t=6と 」ヒ3の 第2励 起準位 か ら、!00cnf1の 範 囲

で観測 して比較 した ものであ る。ガ ドリニ ウムで もこの様 に、自動電離準位 の 」値が3か ら

7の 範 囲では、J値 が大 きい ものほ ど幅 が狭 くな る傾 向が認 め られた。 この場合 の放出電子

の運ぶ角運動量の大き さは表5-2の よ うになる。 この結果、ガ ドリニ ウムではJ値 が1～4

の 自動電離状態は幅が広 く、これ よりJ値 が大 きくて も、小 さくて も幅 が狭 くなるこ とが予

想 され る。第2章 の表2-11で もその様 な傾向が現れ てお り、この様 な性質 は重金属原子の 自

動 電離 に共通す る特徴で あると考 え られ る。
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5.2ガ ドリニ ウム原子のイオン化極限とその同位体効果の決定

5.2.1目 的 と概要

1価 イオ ンのエネル ギー準位 の直下には、その準位 に収束す る中性原子の リ ドベル グ状態

に よる系列構 造が観測 され る場合が多い。 リ ドベル グ状態は1個 の軌道電子だ けが高いエネ

ル ギー軌道 にある状態 で、そ の電子 と残 りのイ オン芯 との結合 が弱い ため、イオ ン芯 の電子

状態 を収束極 限のイオ ン状態 と等 しい とみなせ る高励起状態で ある。このよ うな系列構造 の

観測 は様 々な元素 で進 め られ てお り、原子 のイオ ン化 ポテ ンシャル(IP)1),3)一5)や、電子配置 間

相互作用6)の 研究 に利 用 されてい る。また系列 準位 の分光学的な特徴 を明 らかにす るた めに、

寿命や 自動電離速度の主量子数依存性 を調べ る研 究や7)、 微細構 造、超微細構造 、同位体 シ

フ トを測定す る研 究8川)な ども報告 され てい る。

しか し、ランタノイ ド系列の 中位 にあるガ ドリニ ウムでは、複雑 な原子構造のため、これ

までに行 われ た高励起状態の研 究は少 ない。ガ ドリニ ウムの リ ドベル グ系列 はWorden12)ら に

よって初 めて観測 されてい る。彼 らは10個 の ランタノイ ド元素のIPを 、3段 階共鳴電離法

で決定 した。 しか し、得 られたPの 誤差は約5cm二1で 、同 じ手法 を用いて軽 元素で行 われて

い る測定 の誤差 に比べ て約1オ ー ダー大 きい ものであった。Bekov13)も 同 じ方法でガ ドリニ

ウムのIPを 測定 したが、誤差はWordenの 値 と同程度 であった。また どちらの報告 で も、個々

の系列準位 のエネル ギーや帰属 についての記述 はな く、原子構造 を調べ るためには さらに詳

しい測定が必要であった。

これ らの研 究で測 定誤差 が大 きか った理 由の1つ はJ=2～4の 第2励 起準位 を用 いたこ

とにある。分 光項 の多重度 か ら考 えて、彼 らの観測 したスペ ク トル には他の リ ドベル グ系列

の準位や リ ドベル グ系列 に属 さない価電子準位 に よる重 な りや、摂動 による系列構 造の乱れ

な どがあった と考 え られ る。

そ こで本研究 では、第2章 で決 定 したJ値 が0と1の 第2励 起準位 を用いて、」値 の小 さ

い リ ドベル グ系列 を観 測 した。観測 の しやす さか ら,イ オ ンの励起準位へ収束す る 自動電離

リ ドベ ルグ系列 を主に観測 した。またその分光学的な特徴 を調べ るために、イオ ンを質量分

解 して同位体 毎のスペ ク トル を観測 し、系列準位 の同位体 シフ トもあわせ て測定 した。高励

起状態の分光法 と しては、従来か ら、放射光等の紫外線光源 と大型分光器 を組合わせ る発 光

分光、吸収分光 な どが利用 されてい るが14)一16)、これ には、(1)観測で きる励起状態が基底状

態か ら双極子遷 移の可能 なものに限 られ る、(2)多くの準安 定状態か ら同時に励起 が起 こる場

合 に ピー クの同定が難 しい、な どの欠点があ る。 これ に対 して共鳴光イオ ン化分光法は、注

目す る励起状態だ けを選択 的に励起す るため、比較的単純なスペ ク トルが得 られ る うえ、多

段 階励起の 中間準位 を変える ことで、基底状態 か ら直接 には励起で きない色 々な準位 が観測

できる とい う特徴が あ り、準位密度の高い重金属原子の高励起状態の観測方 法 と して優れた

もの と考 え られ る。

5.2.2測 定方法

3台 の色素 レーザー の光 をガ ドリニ ウム原 子に照射 した。光照射時 に反応領域 の残留電場

がゼ ロにな るよ う、光電離イオ ンを質量分析計へ導 くた めのパル ス電場(約50v!cm)は 、光

照射後数100nsec経 ってか ら反応領域 に印加 した。真空容器 を透過 した レーザー光は、ホ ロ

カ ソー ドランプ にも導 き、発生す る光 ガルバ ノ信 号を波長校正信 号 として コンピュー ター に
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同時記録 した。さらに、多 くの共鳴 ピー クでは フィゾー干渉計に よる波長 の直接 測定 も行 っ

た。得 られ る波長 の絶対値 の精度は ±0.005nm程 度 と評価 され る。波長 を固定 した第1、 第

2励 起 レーザーの偏光方 向はバ ビネ板 で調整 し、波長掃 引す る電離 レーザーの偏光方 向は掃

引範囲に中心波長のある0次 水晶波長板 で調整 した。

5.2.3結 果 と議 論

(1)月,1の 第2励 起準 位 か ら観 測 した 自動 電 離 リ ドベ ル グ系列

表5-3の10個 の み0,1の 第2励 起 準 位 を用 い て 、イ オ ン化 極 限か ら約4000cnゴ1上 方 まで の

エ ネル ギー領 域 の電 離 スペ ク トル を測 定 し、 イ オ ンの基 底 状 態E1(Ocnゴ1)、 第1励 起 状 態E2

(261.841cm'1)、 第2励 起 状 態E3(633.273c血'1)、 第7励 起状 態E7(3082.Ollcm1)、 第8励 起 状 態

E8(3427.274cm71)、 第9励 起 状 態Eg(3444.235c㎡1)に 収 束 す る リ ドベ ル グ系 列 を観 測 した。

図5-4に 関連 す る ガ ドリニ ウム のエ ネ ル ギー 準位 図 を示 す 。 電子 配 置 はEgだ け が ノ7ぬ で は

な くノ'732であ る。系 列極 限 よ り上方 の黒 い 領 域 は 、系 列極 限 に接続 す る連続 状 態 で あ る。 ま

た 図5-5(a)(b)に34601.68cm71準 位 か ら観 測 したE2E3に 収 束す る系 列 、図5-5(c)に34697.74cm1

準 位 か ら観 測 したEgに 収 束 す る系 列 の スペ ク トル の一 部 を示 す。 これ らは160Gdか ら152Gd

ま での 同位 体 イ オ ンを積 算 して 求 め た天 然 ガ ドリニ ウム の スペ ク トル で あ る。 ピー クの数 値

は後 述 す る方 法 で決 め た主 量 子nを 表 して い る。
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み0の 第2励 起 準位 の場 合 、」ヒ1の 電 離 準位 だ けが 許容 遷 移 で あ り、また 後 述 す る よ うに 、

そ の 」ヒ1の 準位 が生 じる電 子 配置 の数 が 限 られ る こ とか ら、非 常 に単純 な スペ ク トル が観 測
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された(図5-5(a),(b))。一方 、J=1の 第2励 起準位 の場合には、」ヒ0,1,2の3種 類 の電離準位 が

励起 され るのでスペ ク トル はやや複雑になるが、それで も長い系列 スペ ク トルを識別す るこ

とがで きた(図5-5(c))。観 測 された幾つかの系列では、主量子数35以 下に価 電子状態 との摂

動 によるファノ型 のピー ク17)が観 測 され た。しか し、よ り短波長側 の ピー クは幅の狭 い左右

対称 の ピー クとなってお り、広 い摂動 フ リー領域OJあ ることが分か った。これ ら摂動 フ リー

のスペ ク トルか ら各 リ ドベル グピー クの波長 を求 め、観測 に用いた下準位 のエネルギー文献

値18)を加 えることによ り、各準位のエネル ギー を導出 した。そ の結果 を表5-4(a)一(c)に示す。

(2)イ オ ン化極 限の決定

観測 された摂動の無 い領域の リ ドベル グ準位 のエネル ギーか ら、次の よ うな リドベル グ リ

ッツの式を使 って、収束極 限をパ ラメー タVと して量子欠損 δを計算 した。

RGd万
=1一

(n-S)2(5 .1)

但 し、1は 系 列 極 限 、nは 主 量 子 数 で あ る。 こ こ で ガ ド リニ ウ ム の 質 量 補 正 され た リ ドベ ル

グ 定 数 と して

M
=109736.933cm一'Rca=R。。

M+me(5 .2)

を用いた(R♂109737.318CTTI1)。 また系列極限は原子 のIPに1価 イオ ンの励起準位 エネル ギ

ー18)を加 えた ものを用いた。

後述す るよ うに観 測 した系列 はJ'電子系列 なので、多 くの準位 の量子欠損 が0～1の 範囲に

入 るよ うに主量子数 を割 り当てた。 しか しIPの 決定 に直接 関係す るのは主量子数か ら量子

欠損 を差 し引いた量 なので、 この主量子数 の割 り当ての妥 当性が問題 となることはない。

表5-4(a)一(c)の各系列 の量子欠損は表 のaの 欄 に示す。また この表 を基 に、3つ の電離極限

の値に対 して計算 した量子欠損 のn依 存性を図5-6(a)一(c)に示す。摂動 の無い系列 では、この

量子欠損 の主量子数依存性 は極 めて小 さい ことが求 め られ るため19)、量子欠損が最 も広い範

囲で一定になる●の電離極限が最 も確 か らしい値 である。IPは 、電離極 限の値か らイオン準

位 のエネル ギー文献値E2,E3,Egを 差 し引 くこ とで求 め られ る。観測 された多 くの系列で この

よ うな解析 を行い、観測範 囲 と得 られ たIPの 値 を表5-5に まとめた。この表 か らガ ドリニ ウ

ムのIPの 平均値 は49601.45c㎡1、 誤差は約0.3c㎡1と 求 め られた。 この誤差 は測定値 の統計

誤差(線 幅 による誤差 を含む)、 波長 絶対値 の測定誤差及 び下準位 のエネル ギー誤差 か ら評価

した ものである。得 られたIPの 値 はWorden12)の 報告値 とBekov13)の 報告値のほぼ中間の大

き さで、従来 よ り1桁 以上精度 の高い値 である。
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主量子数の大きい準位 ほ ど、その量子欠損 は系列極 限の値 に対 して敏感で ある。従 って主量

子数 の大 きい系列が観測 され た34601.68(10)や34697.74(10)c㎡1な どの解析か ら、本 来 もっ と

精度 の高いIPが 得 られ ると期待 され る。 しか しこれ らの準位 はエネル ギー誤差 が0.1cnゴ1

と比較的大 きいため、これがIPの 誤差 を大 き くしている。よ り高い精度 でIPを 決 めるには、

第2励 起準位 のエネル ギー を精度 よく決 めるこ とが必要で ある。

(3)J=1の リ ドベ ル グ系 列 の 電子 配 置

観 測 した幾 つ か の系 列 の 電子 配置 は選 択 則 に よ って推 定 で き る。まず 今 回 観 測 した 系列 の

パ リテ ィは偶 、イ オ ン芯 のパ リテ ィは奇 な ので 、 リ ドベ ル グ電子 のパ リテ ィ は奇 で な けれ ば

な らない。 そ こで こ こで はP電 子 と1電 子 を考 え る。 電 子 の ス ピン、 軌道 角 運 動 量 を合成 し

た全 角 運動 量 は、P電 子 で1/2ま た は3/2、 ノ電子 で5/2ま た は7/2な ので 、 これ ら4種 類 の電

子 とイ オ ン芯 の全 角 運動 量 の結 合 を考 え る。

ガ ドリニ ウムイ オ ンのE2、Eg状 態 のJ値 は7!2な の で 、 この準位 に収 束 す る系列 に は次 のJ

値 の もの が存 在 可 能 で あ る。

P電 子 系 列[core]nplizJヒ3,4f電 子 系 列[core]nfsiz.t=1,2,3,4,5,6

[core】np3ノ'2.ノ ≒2,3,4,5[core]nfvzJヒ0,1,2,3,4,5,6,7

こ こで[core]はE2の 場合[f'ds(IODo7/2)】、Egの 場 合[f'ds(80S'7!2)]であ る。

一 方
、イ オ ンのE3状 態 のJ値 は9/2な の で 、 この準位 に収 束 す る系 列 には次 のJ値 の準 位 が

存 在 可能 で あ る。

P電 子 系 列[core]η ρ1〃 月,5f電 子 系列[core]瞬 〃.1=2,3,4;,5,6,7

[core]nP3iaJi=3,4,5,6[core]nfiizJi=1,2,3,4,5,6,7,8

こ こで[core]は[〆7ぬ(10DOgρ)]で あ る。

本研 究 で.t=oの 第2励 起 状 態 か ら観 測 され たE2,E3,Egに 収束 す る系列 は 、選 択則 に よ り

悉1で な けれ ばな らない の で 、上 の結 果 か らぐ それ らはいず れ も リ ドベ ル グ電子 がf軌 道 に

入 っ た配 置 で あ る こ とが わ か る。 中で もE3に 収 束す る系 列 は 唯一 の配 置:∫7ぬ(100Dgiz)鳩 盈

に確 定 す る。 これ まで 電離 準 位 の電 子 配置 は ほ とん ど同 定 され て い ない の で 、配 置 の確 定 し

た 系列 が得 られ た こ とは 、今 後 のガ ドリニ ウム の分 光研 究 にお い て重 要 と思 われ る。

(4)リ ドベ ル グ系列 の同位 体 シ フ ト

本研 究 で は多 くの 系列 で 、天 然 存 在 比 の 高 い5つ の 同位 体160Gd,158Gd,157Gd,156Gd,issGdの

質 量 分解 電 離 スペ ク トル を同 時 に測 定 した 。一 例 と して 、34601cm二1か ら観 測 したE3に 収 束

す る系 列 の質 量 分解 スペ ク トル の うちnニ40付 近 とnニ55付 近 を拡 大 した もの を 図5-7に 示 す。

2つ の領域 の横 軸 倍 率 は共 通 で あ る。 図 か ら主 量 子数 が変 わ っ て も、シ フ ト量 は ほ とん ど変

わ らない こ とが わか る。 また 奇 同位 体 の ピー クが 、対 応 す る偶 同位 体 の ピー ク よ りも僅 か に

広 が っ てお り、奇 準位 の超 微 細構 造 の影 響 と考 え られ る。

ス ペ ク トル の シ フ ト量 か ら同位 体 シ フ トを計 算 す る 手 順 は これ ま で 同様 で あ る。 ま ず

m=160の 同 位 体 の ピー ク を基 準 に 各 同位 体 ピー ク の エ ネ ル ギ ー 間 隔 、160-158,160-157,

160-156,160-155を 求 め、 それ ぞ れ に3.255,1.826,1.656,1.240の 相 対 同位 体 シ フ ト因 子 を乗

じで160-154の シ フ ト量 に換 算 し、 さ らにそ の平 均 値 を求 めて遷 移 の 同位 体 シ フ トと した。

この よ うに して求 めた遷 移 の 同位 体 シ フ トの一 例 を、表5-4(a)一(c)のIS160-154欄 に ま とめて
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示す。符号 は重い同位体 が高波数側 にある場合 を正 とした。同位体 シフ トの測 定誤差 は遷移

の強度に よっても変わ るが、良い もので10mK(ITIK=10-3CITゴ1)程 度で ある。各表 の最下段に

は、系列 の全ての準位 のシフ ト量の平均値 とその標準偏差 を示 した。この よ うな解析 を多 く

の系列で行 って、得 られ た結果 を比較 した ものが表5-6で ある。IS。pの値 は表5-4の よ うな

遷移 の同位体 シフ トか ら、第2励 起準位 の同位体 シフ トIS1。wを考慮 して、 系列準位 の同位

体 シフ トを求めた もので ある。 この表か ら、同一極 限に収束す る系列 の同位 体 シフ トは誤差

範 囲で一致 し、 さらにfids(loD)配 置 のE1,E2,E3へ 向か う系列の同位体 シフ トはいずれ も一77

±20mK程 度 、一方∫752(8S)配置のEgへ 向か う系列の シフ ト量 は33±20mKと なることが

分かった。
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D

(5)イ オ ン化 ポテ ンシャル の同位体効果

リ ドベル グ状態 は1つ の軌道 電子(リ ドベル グ電子)だ けが核か ら遠 く離れた軌道 を回る

状態 であ り、その電子の束縛 エネル ギー は主 に核か らのクー ロンカに起 因す る。 リ ドベル グ

電子 の核 にお ける存在確率は小 さいため、同位 体の核 の違いがその束縛 エネル ギー に及 ぼす

影響 も小 さい と考 えられ 、このため、 リ ドベル グ状態の同位体 シフ トはイオ ン芯 の同位 体シ

フ ト、即 ち、収束極 限のイオ ン準位 のシ フ ト量 と近似的に等 しい と考 え られ る。実際、アル

カ リ(土類)金 属原子 では、nの 大 きい ところで リ ドベル グ準位の同位 体シ フ トがイオン化極

限の同位 体シフ トの計算値 に漸近す る様子が明 らかになってい るtoy-ii)。また前節 で述べ たよ

うに、ガ ドリニ ウムの同一 リ ドベル グ系列 の多 くの準位で シフ ト量が変 わ らない こ とや 、同

じ電子配置のイオン状態へ向か う系列 のシフ トが等 しい ことか らも、この考 えが支持 され る。

ガ ドリニ ウムイオンのエネル ギー準位 の同位 体 シフ トは、Brix20)が報告 してお り、Kronfeldt
21)の相対同位体 シフ ト比に よって160 -154の 同位 体シフ トに換算 しE1を 基準に表す と、E2

～E3が ほぼゼ ロ、Egが+94mKと な る。一方、表5-6か らE1を 基準に してEgの 同位体 シフ

トを求 める と+110±28mKと な り、両者 は誤差範 囲で一致す る。 しか し、この様 な リドベル

グ系列 の観測 で得 られ るイオン準位 の同位 体シ フ トには、も う1つ の物性情報 と して、中性
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原子 と1価 イオ ン とい う2つ の系の同位 体シフ ト、言い換 えれ ば、IPの 同位体シフ トの情報

が含 まれている。イオン基底準位 の同位体 シフ トを中性原子の基底 準位 か ら測った.80mKと

い う値は、中性原子 の系 と1価 イオ ンの系 とい う2つ の系 の間 の同位 体シフ トに対応 してい

る。

準位 の同位体 シフ トは電子配置 と強 く相 関 してい る。特に原子核近傍 のS電 子密度 に比例

してお り、密度 が増 えるほ どシフ ト量はプ ラス側 に増加す る。ガ ドリニ ウムの 中性原子 と1

価 イオ ンの基底準位の電子 配置 はそれぞれ/ぬ2と ノ7露 であ り、 中性原子か ら見 るとイオ ン

の基底状態はS電 子密度 が減少す ることになるので、その同位体 シフ トは負符号 となること

が理解 できる。 また中性原 子励起状態の同位体 シフ トの報告値 と比較す ると、S電 子が1っ

だ けの配置、例 えば、ノ742畠∫7φp,ノ8覗ノ'spyな どの同位体シフ トは一80～一150mK程 度 なので
20)一23)

、一80mKと い う1価 イオ ンの基底状態 の同位体 シフ トも妥 当な大 きさである と思われ る。

このよ うな方法でIPの 同位体効果 を調べ る場合、価 電子準位 との摂動 があると、波動関

数の混 じり具合で同位体 シフ トの大 き さが変化 して しま うので、摂動 の無い系列 を利用す る

必要がある。本研究では、図5-6の 量子欠損の主量子数依存性 曲線か らも分 かるよ うに、nコ40

以上では観測 したほ とん どの系列で量子欠損がほぼ一 定になってい るので、今回得 られ た値

も十分妥当なもの と考 え られ る。また観測 され た リ ドベル グ系列 が、核近傍 の存在確 率の小

さい∫電子系列であ ることも、同位体 シフ トの主量子数依存性 が小 さい理 由の1っ と考え ら

れ る。

Pendrillll)が測定 したアル カ リ土類金属 の リ ドベル グ準位 の同位 体シフ トは、正常質量シフ

ト(NMS:NormalMassShift)の 計算結果 と良 く一致す るこ とが示 されてい る。 しか しアル カ リ

(土類)金属 とランタノイ ド原子 とでは、同位 体シ フ トの起源が異な り、前者 では質量 シフ ト、

後者 では核 の体積変化に伴 う体積 シフ ト(FS:FieldShift)が 主で ある。 このため今 回のガ ドリ

ニ ウムの系列 の同位 体 シフ トに含 まれ る正 常質量 シフ トもわずか6.6～7.1mK程 度 と見積 も

られ、そのエネルギー依存性 も小 さい。従 って本解析 では、Penddll11)と同様の方法で、 リ ド

ベル グ準位 や下準位 の正常質量シフ ト、特異質量 シフ ト(SMS:SpecificMassShift)、 体積 シフ

トを分 けるこ とは しなか った。

原子やイオ ンの基底状態 は、配置 間混合の少 ない比較的純粋 な電子配置 の準位 なので、2

つの系の基底状態間の同位 体シ フ ト量 は、原子構造計算に用 いる波動関数 の精度 を確か める

上で重要な値 と考 え られ る。また、この値 に より、未知の 自動電離準位 の同位体 シフ トを既

に報告 され てい るイオン準位の同位体 シフ トか ら予想 できるよ うになるので、レーザー 同位

体分離で重要 な同位 体シフ トの大きい電離遷移 を探す こ とにも利用 できる と考 え られ る。
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5.3ウ ラン原子のイオン化極限 とその同位体効果の決定

5.3.1目 的 と概 要

前節 では、ガ ドリニ ウム原 子の リ ドベル グ準位 の同位 体シフ トが、主量子数 の増加 ととも

に、系列極 限のイオ ン準位 の同位 体 シフ トに近づ くこ とを示 し、中性原 子の基底 状態 に対す

るイオ ンの基底状態の同位 体 シフ ト、即 ち、IPの 同位体効果 を決定 した。本節では、ウラン

イオ ンの第1励 起 状態(289.040cm'1)へ 収束す る 自動電離 リ ドベル グ系列 とその同位 体 シフ

トを同様 の方法で解析 し、 ウランのIPの 報告値 を検証 したほか、そ の同位体効果 を決 定 し

た。決定 した同位体効果 の大 き さは、経験的、理論的な方 法か ら予想 され る値 と比較 した。

5.3.2結 果 と議論

(1)自 動電離 リ ドベル グ系列 の解析

3つ の第2励 起準位(33421.1cm1[〆3必&7LJヒ6],34434.8cm71[」 ヒ7],33363.Ocm'1[み8])か ら

測定 した電離スペ ク トル の中に、イオ ンの第1励 起状態(289.040cnゴ1)へ 収束す る強い系列構

造 が観測 された。 これ が リ ドベル グ状態 であ ることは、電場存在 下で光 を照射 した時に、ピ
ー ク幅 が著 しく拡が るこ とか ら確認 した。系列 の 」値 は2.3節 と同様 に偏 光組み合 わせ法で

決定 した。ηコ籍 の準位 の結果 を図5-8に 示す。○が測定 したイオ ン量 の変化パ ター ン、太線

が計算結果 である。励起 スキー ムの 」値 の組み合わせ が異 なるた め,変 化 パ ター ンは異 なる

が,い ずれ も リ ドベル グ準位 のJ値 が7で あることを示唆 してい る。 この よ うな測 定を多 く

の リ ドベル グ準位 で行 った。
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n=45.

図5-9(a)に33421cm1か ら観 測 した リ ドベ ル グ系列(nニ45～74)の スペ ク トル とJ値 同 定 の

結 果 を示 す 。 最 も強 い 系 列 はCostel)の 報告 した ノ3ぬ(np,)系 列(n=45～68)と 同一 で、 そ の 」

値 は7で あ る。 この ほ か にn=60-66の 領 域 には 、50216cmの1(」 ヒ5)の価 電 子 状 態 か らの摂 動 で

み5の 系列 が現 れ てい る。ま た 、η=46-59の 領 域 には 、弱 い み6の 系列 の一 部 が 現 れ て い る。

さ らに、n>=75の 領 域 で は 強 い 」ヒ7の 系 列 が 消 え、代 わ りにJ値 未 決 定 の弱 い 系 列 が 現 れ て

い る。

図5-9(b)に は34434cnゴ1か ら観 測 した スペ ク トル を示 す 。」≧7の 系 列 がn=43-54の 範 囲で 現
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れ てい る。B～Eの ピー クは リドベル グ準位 で はない一般 の 自動電離準位 によるピークで あ

る。また2章 の図2-9(a)に は33363c㎡1か ら観、測 した.Ylの 系列 が同 じくn=43-54の 範 囲で現

れ てい る。 これ らの リ ドベ ル グ準位 のエネ ル ギー と図5-9(a)の 強い系列 のエネル ギーは ±

0.1cmIで 一致 してお り、同一系列 と考 え られ る。従 って、この系列 はJ=6,7,8の 下準位 か ら

励起す るため、選択則か らもその ノ値は7と な り、偏光組み合 わせ法の結果 と一致す る。

また3つ のスペ ク トル とも,nが47以 下では、nが 小 さくな るにつれて、量子欠損及び強

度 が急激に減少 してお り、強い摂動準位 の存在 が示唆 され る。
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これ らの スペ ク トル か ら求 めた各 リ ドベ ル グ準 位 の主 量 子数n,、 エネ ル ギーE韻 を表5-7

に示 す。 ま た 、Iz一一50247.64cnゴll)を 系 列極 限1)と して 、(5.1)式 か ら求 め た量 子欠 損 δの値 も表

5-7に 示 す。 こ こで 、 ウラ ンの質 量 補 正 され た リ ドベ ル グ定数 に はR.=109737.063cm1を 用
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いた。表か らnの 大 きい領域 の量子欠損 はほぼ一定(0.6～0.7)で あ り、決定 したエネルギー と

11の 文献値 に矛盾 のない ことが確 かめ られ た。

(2)リ ドベ ル グ準位 の電 子 配 置

観 測 され た リ ドベ ル グ原 子 の イ オ ン コア は 、電 離 極 限 の イ オ ン準 位 と同 じ電 子 配 置fads

(6Lll12)をとる。 ま た リ ドベ ル グ準 位 は偶 パ リテ ィの た め リ ドベ ル グ電 子 の角 運 動 量 は奇 パ リ

テ ィ とな る。 そ こで リ ドベ ル グ電 子 をPま た はf電 子 とす る と,全 角 運 動 量 の合 成 法 則 に よ

り、 可能 な系 列 は 次 の20通 りに な る。

P.i=1izJ=6,5

Pノ=3/2J=7,6,5,4

fi=sizJ=8,7,6,5,4,3

ノン=7/2J=9,8,7,6,5,4,3,2

観 測 され た 強 い 系列 がf電 子 系列 とす る と,J値 が7の 系 列 の ほ か に8や9の 系 列 が現 れ

る と思 われ る。 なぜ な らJ値 が7や8の 状 態 は共 にP電 子 の 放 出 が禁 止 され た状 態(表5-1)

で あ り,両 者 の電 離 速度 や 電離 断面 積 の違 い は小 さい と考 え られ るか らで あ る。 とこ ろが今

回 の観 測 で は,」 ヒ7の 系 列 は強 い が 、.t=8の 系 列 は観 測 され て い ない 。 一 方P電 子 系 列 とす

る と、」ヒ8以 上 の 系列 は生 じない。 この事 か ら,観 測 され た 系 列 はCostel)の 同 定通 り、P電

子 系列 の 可能 性 が 高 い と思 われ る。 さ らにP電 子 系 列 で.t=7の 状 態 が生 じるの はPj=3/2系 列

の み の た め,観 測 され た強 い 系 列 の 電 子 配 置 はfads(6Liin)(η ρj。3ρ)と推 定 され る。

(3)リ ドベル グ系列の同位 体シフ ト

イオ ン化極 限か ら289.041cm-1上 方 にあるイオ ン準位 へ収束す る16個 の リ ドベル グ準位 に

つい て質量分解 スペ ク トル を観測 した。図5-10に そのスペ ク トル の一部(n=53-57)を 示す。

これ は図5-9(a)の 質量分解 スペ ク トルで ある。同位 体シフ トの大 き さはnが 変 ってもほ とん

どゼ ロである。 この ことは リ ドベル グ準位 の同位体 シフ トが33421.1cm二1準 位 の同位体 シフ

トー360mKと 同程度であるこ とを示 してい る。従 って リ ドベル グ準位 の電子配置∫3ぬ04り と

33421cnゴ1準 位 のf3ds8s配 置では、核 にお ける電子密度 の差 は小 さい と考 え られ る。これ は

nが 大 きくな るとP電 子 に よるス ク リーニ ング効果 が弱ま り、核 の電子密度が増大す ること、

あるいは、下準位 の電子配置 が純粋 なノ'3ぬ85配置ではな く、s電 子1個 の配置 との混 じり合

いが大 きい ことを示 してい ると考 え られ る。

得 られた リ ドベル グ準位 の同位体 シフ トを表5-8に ま とめる。 同位 体シフ トは、摂動 の影

響が少 ないn=47-58の 準位 でほぼ一定値で あ り、その平均 シフ トは一362±16mKで ある。
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(4)イ オ ン化 ポテ ンシャルの同位体効果

第5.2節 の解析 か ら、他 の準位に よる摂動がな く、nの 十分 大きい リドベル グ準位の同位

体 シフ トは、収束極 限のイオ ン準位 の同位体 シフ トと近 い値 にな ることが明 らか にな った。

ウランの場合 、η=47-58の 量子欠損が一定で摂動の小 さい領域 と考 え られ るが、その同位体

シフ トは表5-8の よ うにや は り一定値(一362mK)と なった。従 って ウランで もガ ドリニ ウムと

同様 に、系列 の同位体 シフ トが系列極限のイオ ン準位(289.040cm'1)の 同位体 シフ トを表す と

考 えられ る。

このイオ ンの289.040cm71準 位 の同位体シ フ トは、イオ ン基底準位 を基準 として一807mKと

報告 され てい る24)。従 って、その差、一362mK+807mK=+445mKが ウランの原子 とイオンの

基底状態 同士の相 対同位体 シフ ト、IPの 同位体差 となる。

Di血1ger25)は価電子 によるス ク リー ニング効果26)の 経験値 か ら、原 子 とイオ ンの基底状態

の絶対同位体 シフ トを1200mK、1600mKと それぞれ評価 してい る。従 って 、基底状態 間の

相対同位体 シフ トは+400mKと なる。一方、Blaise24)らは核位置 の電子密度 が最 も小 さいf4d

.f3dp配 置の新 しい同位 体 シフ ト測定値 を基 に、イオンの基底状態 の配置(3SZ)の 同位体 シ

フ トを1950mKと 再評価 している。また同様の考 え方でEngleman27)の データか ら原 子基底

状態の配置(ブ3ぬ2)の 同位体 シフ トを求 めると、約1260mKと なる。従 って、 これ らの同

位体 シフ トに よると、差 は+690mKと なる。

理論的には、フィール ドシフ トISと 核位 置の電子密度1Ψ(0)12の関係 はIS=1Ψ(0)12π(ao31z)c

で表す こ とがで き28)、1Ψ(0)12は原子構造計算 によって計算 できる。 ウランでは幾つかの純粋

な電子配置のMO)12の 値 がRajna]～9)によ り相対論 的ハー トリー フォ ッ.ク法で計算 され てい る。
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彼 らのfadsZとf3S1配 置 の電子密度 か ら、2つ の純粋 な電子配置 の相対同位体 シフ トを算出

す ると、+240mKと な る。 さ らに、Passlerso)らもア クチ ノイ ド元素 の質量数 の隣 り合 う同位

体間のIPの 差 を+100mKオ ー ダー と予想 している。従 って今回の値 はこれ らの経験値や理

論値 とおお よそ一致 してい る。IPの 同位体差 はこれまで、電子構 造の単純 な元素でのみ報告

されてお り10),31)一33)、ウランの 同位 体差 を決めたのは これ がは じめてであ る。
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5.4多 チャンネル量子欠損理論によるGd原 子の自動電離 リドベルグ系列の解析

5.4.1目 的 と概要

イオン化極限 よ りエネル ギーの高い状態 に原子 を励 起 させ る と、配置間相互作用 によって

そ の励起状態か ら連続状態へ の無輻 射遷移 が起 こ り、軌道電子の1っ が原子か らは じき出 さ

れ て 自動電離 が起 こる。 この よ うな 自動電離状態 の共鳴構造 は、一般 に、 自動電離状態を介

さず に連続状態へ直接 光学遷移す る過程 との干渉 によって ロー レンツ形 か ら外れ、左右非対

称に変形す る。 この 自動 電離状態 に特有のスペ ク トル形状は、Beutle～4)によって発見 され 、

Fanoi7)に よって理論的 に解釈 されてお り、一般 にはボイ トラー ファノ型形状 と呼ばれている。

このファノ型形状は、通常 の価電子励起状態 だけで な く、自動電離 リドベル グ系列で もし

ば しば観測 され る。その系列構造 の大 きな特徴 は、同一系列 で も主量子数 によって形状が変

化す ることである。特 に、イ ンター ローパー と呼ばれ る線 幅の広 い摂動準位が存在す る領域

では、系列 の途 中で非対称形状の符 号が反転(q値 反転)す ることがConnerade34L35)ら によっ

て示 され てい る。 こうした 自動電離 リ ドベル グ系列 のスペ ク トル構造は、束縛 リ ドベル グ系

列 を扱 う固有チ ャンネル 量子欠損理論(MQDT)と ファノの形状理論 とを融合 した、位 相 シフ

ト基底MQDT理 論に よって解析 されてい る37)40)。この方法 は1980年 代以降、電離 スペ ク ト

ル の解析 に よく用い られ てい るが、その適用原子 は、これ までの ところ希ガス、アルカ リ(土

類)金 属、及び一部の遷移金属な ど、原子構造の比較的単純 なものに限 られ てい る41)一45)。

第2.4節 では、原子構造 の複雑 な元素で も、多重度 の小 さな状態 か ら観測す ると、スペ ク

トル の系列構造 を単純化 して観測で きることを示 した。そ こで本節 では、こ うして観測 した

J1の 自動電離 リ ドベル グ系列 の うち、摂動領域 の構造 を位相 シフ トMQDT法 で解析 し、高

励起状態問の相互作用 の強 さを調べた。またこの よ うな相互作用が、摂動領域の リ ドベル グ

状態の電離断面積 を増大 させ る効果 について も考察 した。

5.4.2量 子欠損理論 による解析方法

(1)固 有 チャンネルMQDT法

MQDTで は リ ドベル グ状態 の波動 関数 を表すの に2つ の異な る基底 が重要な役割 を果た

す。1つ は、 リ ドベル グ電子がイオ ンコアか ら遠 く離れ、クー ロンカで結びついてい る状態

を表す衝突チ ャ、ンネル と呼 ばれ る基底で あ り、 も う1つ は、電子がイオ ンコア近 くにあ り、

電子一電子 間相互作用が強 く働 いてい る状態 を表す緊密結合 チャ ンネル と呼ばれ る基底であ

る。それぞれの基底は 中間領域 で滑 らかに繋 がる。離散状態では、波動 関数が無 限遠 で発散

しないた めに次 のよ うな境界条件が課 され る46)。

Σ4研 。sinn(γ,+ｵa)=o(i・α=1・2…・・N)
a=1

但 しU;、:2つ の基 底i,α のユ ニ タ リ変i換行 列 要 素

μα:固 有 量子 欠 損

v,:有 効 主 量子 数

す る と、全 て の基 底 の振 幅 がゼ ロで は な い解(non-trivialsolution)を 持 つ 条 件 として

F(v1・、...VN)≡IUi。si・π(v;+μ訓=0(5・3)

が得 られ る。 これ は コンパ チ ビ リィテ ィ方程 式 と呼 ばれ るMQDTの 基 本 式 で あ る。 この式
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でUやｵｫな どのパ ラメータには、2つ の系列 間に働 く相互作用の強 さや 、内部領域 での近距

離相互作用の強 さ等 の情報が含 まれている。またViは 次の よ うな リ ドベル グ リッツの関係 を

通 して リドベル グ準位のエネルギー と結 ばれ ている。

R
E=1;,,一=2

v;

但 しR:リ ドベ ル グ 定 数R=o.5(a.u.)

1;..:収 束 極 限

2極 限2チ ャ ンネ ル の 場 合 に は(5.4)式 は 次 の よ うに 変 形 で き る。

G(v,vZ)・琉マ 転 ・・

△=1バ ろ・・
R

(5.4)

(5.5)

観測 され た系列準位 のそれぞれ に、2つ の極 限を基準 とす る有効主量子数(v,,v2)の 組 を

与 え、その小数 点以下だけに注 目して(v,,vZ)平 面 にプ ロッ トす る と、全ての点は(5.3)、

(5.5)式で表 され る2本 の曲線 の交点上 に乗 る(Lu-Fanoプ ロッ ト47))。そ こで この ことを逆 に

利用 して、測定値 か ら、行列 要素Uや 固有量子欠損ｵaな どのパ ラメー タをフィテ ィングに

よって決 めるこ とができる。この方法 は今 日の束縛 リ ドベル グ状態 の標準的な解析方法 とな

ってお り、Lu-Fanoプ ロ ッ トは このフィティング精度や相 互作用の特徴 を視覚化す るために

用 い られ る。例 えば、Lu-Fanoプ ロッ ト上の反発交差が大 きい場合 は、2つ の系列準位 が接

近 した場合 の波動関数 の混 じ り合いが大 き く、系列 間の相互作用が強い こ とを表す。

(2)MQDT表 記の任意性

上述 のファノの定式化 には任意性 があ り、MQDTパ ラメー タの取 り方 を変 える とほかに も

色 々な表記 が可能である。例 えば次の よ うな散乱行列Sを 用 いたSeatonの 表記 方法48)は そ

の良い例 である。

F(v,v2..YN)・1δ"・annv,・R、1・ ・(i月,2,・ … ⑭(5・3)'

但 し

駕:畜 二獅 三矯

馬=一{鋤

但 し1:虚 数単位

前章で述べた ファノの表記法(固 有チ ャンネルMQDT法)の 優れ た点 は、ユニタ リ変換行

列 として、よ く知 られ てい る角運動 量の変換行列が使 える ことである。実際、2チ ャンネル

の場合 にUは 次の ような2次 元 の回転行列 で書 ける。

σ・cos8sin8-sin8cos8θ ・回転角

これ を用いて(5.3)式を書き直す と

F(v,v2)
一singsinn(vZ+ｵ

a,)sin8cosh:inn(v2+ｵa2)・

と な る 。 一 方(5.3)'式 は
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F(vw2)=lt鋤曳 ノ㌔ 認
+R22卜 ・

で あ る。 この2つ の 関数 は(θ,μ 。1,μ。2)を適 当に変 換 す る こ とで(R11,R22,Rig)に 置 き換 え ら

れ 、等価 で あ る。

(3)位 相シ フ ト基底MQDT法

この様 な表記の任意性 のため、1980年 代前 半、自動電離スベ ク トルの解析 に適 した表記法

として位相 シフ ト基底 によるMQDT法 が考案 され た。 この方法 は位 相シフ ト衝突チ ャンネ

ル(解 離チ ャンネル)の 量子欠損 μiと反応 行列R(対 角要素ゼ ロ)の 非対角行列要素Rijを

利用す るのが特徴である。解 くべ き式 は次 の行列方程式 である。

{R+tan[π(v,+μ,)】}ai=0(5.6)

ここで、傷=cos[π(v,+μ,)]4は位相 シフ トチ ャンネル の振幅 を表すベ ク トル 、Aiは 固有チ ャ

ンネル の振幅ベ ク トルであ る。全ての基底ベ ク トルQtが0と な らない解 を持つ条件 は、この

行列式が0に なるこ とである38)。

F幅)。 ㎞ π驚+角)_δ1.ｵx)R野.。(5.7)

R,;》 …tanπ(v」v+uN)

この式 では、内部領域にお ける近距離効果(量 子欠損)は 基底に、各 チャンネル 間相互作用

はR行 列 の非対角要素 にだ けそれ ぞれ含 まれ るので、スペ ク トル解析 に とって非常に都合 が

よい。遷移 の双極子モー メン トDを 近距離相互作用のパ ラメー タとす る と、光吸収断面積 は

次の よ うに書 ける37)。

・・Kl訓 ・κ1Σ4螂 圃 αr(5.8)

但 しK=4π2伽 ω

これ を使 って第1チ ャンネル が連続状態(オ ープ ンチ ャンネル)、第2チ ャンネル が リ ドベル

グ状態(ク ローズチャンネル)の 式 を具体 的に書 くと次のよ うにな り、見 かけ上、Fanoの プ ロ

ファイル関数 切と同 じ式 が得 られ る。

σ・牒 欝=象 謂1ア ・媒 夢F(5.9)

DZ
但し q=一R

,ZD,

セmπ(γ2+μ2)
E_2

Rig

q:フ ァノの形状パ ラメータ(q値)

(5.9)式よ りεを横軸 に してq値 をo～5で 変化 させ た時のプ ロファイルを描 くと図5-11の よ う

になる。 ここで極小の位置 はε隔qで あ り、極小値 はゼ ロで ある(フ ァノ極 小)。 さらに この

式のエネル ギー εはvyを パ ラメー ター とす るtan関 数になってい るので、v2を 横軸 にす る

と、この様な ファノ型構 造が周期的に現れ る、系列全体 の共鳴スペ ク トル を表す ことがわか

る。 またDiは 中間準位か らi状 態へ向か う遷移の双極子モー メン ト、R麺は1Jチ ャンネル間

相互作用 のパ ラメータで、スペ ク トル解析 で求 めるべ きパラメー ターである。
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同様 に 、第1チ ャ ンネル だ け がオ ー・プ ン に な っ て い る3チ ャ ンネル の 式 はT,=tan【n(v、+u,ｻを

使 って 、 次 の よ うに書 け る。

。=K((TZT,一R・・2)D「(・12易乙…D・TZ-R.・・(R・3D・+・・2D・)))2(5.10)
(TZT3-RZ32)2+(R,ZZT3+R13ZTz_2Ri2RisRzs)2

この3チ ャ ンネ ル の式 も2チ ャ ンネ ル の場 合 と同様 、Beutler-Fano型 の プ ロ フ ァイル 関数 に

変形 で きる こ とがGiusti-Suzor38)やUeda39)に よっ て示 され て い る。3チ ャ ンネ ル の場 合 、 こ

の ほか に も、摂 動 準 位 が 系 列 に属 さな い 単独 準位 の 場合 の式36)や 、連 続 状 態 が2個 あ る場 合

の 式42)な どが 導 出 され て い る。

ガ ドリニ ウム の よ うに構 造 の複雑 な原 子 で は、 さ らに多 くのチ ャ ンネ ル を考 慮 した数 値 計算

が必 要 とな る。 そ の 場合 、連 続 状 態 も複 数 存在 す るのが 普 通 で あ る が 、実 際 に観 測 され るス

ペ ク トル の か な りの部 分 は、オ ー プ ンチ ャ ンネ ル を1つ と して も説 明 が で き る。 そ こで 、連

続 状 態 の量 子 状 態 を指 定 す る こ とな く、一 般 化 され た1つ の連 続 状態 として扱 うこ とが しば

しば行 われ る。 以 下 で は 、Baig40)ら の手 法 に沿 って 、 そ の よ うな オ ー プ ンチ ャ ンネ ル を1つ

だ け含 む 多 チ ャ ンネル 系 のMQDT式 を導 出す る。

第1チ ャ ンネ ル をオ ー プ ン とす る と、 そ の基 底 は規 格 化 条件Al2=1よ り、

a2i=c・s2[π(v,+μ,)Hl+tanZ[π(v1+μ 、)】r'=[1+雪2r1(5.11)

と書 け る。 一 方 、(5.7)式 の行 列 式 を(5.6)式 のMQDT行 列(R+T)の 余 因子Ciiを 使 っ て1行 目

で 展 開 す る と、

TiCu+£R1、 σ、、一 ・(5・12)

t=2

とな る。 この2式 よ りT1を 消 去 す る とa,が 余 因子Cを 用 いて 次 の よ うに 書 け る。,
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QY.c孟(5・13)
2C
11+1Σlc1,R躰12

次に残ったn-1行 列に着 目すると次のような連立方程式となる。

〔龍 馴 雛}側(5.14)
上式 に非斉 次連 立方程 式の ための クラマー ス規則 を適用す る と次 のよ うな振幅 比が得 られ

る。

Qf
=一 皇(5.15)

α1C且 監

(5.13)、(5.15)を(5.8)式に代入 すれ ば、第1チ ャンネル だけがオープンのMQDTの 一般式 が得

られ る。

。.κ1羽(5.16)

銘 ・1酎

この式の利点 は、数値計算 コー ドを大幅 に簡略化 できることである。一般 に、よ り高いイオ

ン準位へ収束す る系列 ほ ど相互作用す る連続状態の数 が増すが、各系列 ピークのファノ極 小

の断面積 がほぼゼ ロと見 なせ る場合 には、オープ ンチャンネル を1つ として上式 を使 うこと

がで きる。

5.4.3結 果 と議 論

(1)」ヒ1の 自動 電 離 リ ドベ ル グ系 列 の摂 動 構 造 の観 測

原 子 をOcm口1→17227.97cnゴi→31236.7,34601.7cm1の ス キー ム で 測 の 中間 準位 に励 起

し、 さ らに電 離 光 の 波長 を掃 引 して 、イ オ ン化 極 限(49601!算5cnゴ1)付 近 か ら約700c血'1上 方 ま

で の電 離 スペ ク トル を測 定 した。

図5-12に(a)31237cm1と(b)34602cnゴ1の2つ の,t=oの 第2励 起 準位 か ら観 測 した電 離 スペ

ク トル を650cnゴ1の 範 囲 で 比較 した もの を示す 。 縦 線 はイ オ ンの励 起 準位 の位 置 を示 して い

る。 両者 と も、 イ オ ンの 第1励 起 状 態(E2=261.841cm71)及 び 第2励 起 状 態(E3=633.273cm'i)に

収 束す る 自動 電離 リ ドベ ル グ系列 が観 測 され た 。 これ らの系 列 の電 子 配置 は5.2節 で 考 察 し

た よ うに[〆 ぬ(10Do7尼)η駈7司 み1(E2系 列)、[〆 ゐ(Kb。92)η恥]測(E3系 列)と 考 え られ る。
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図 か ら分 か る通 り、系 列 ス ペ ク トル に 重 な っ て い る価 電 子 状 態 の ピ ー ク は 少 な く、 構 造 は
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比較的単純で ある。 どち らのスペ ク トル でも49780cm71と50140cnf1付 近 で系列 ピー ク強度

が増大す る とともに、ピー クの左右非対称性 が反転 してお り、特徴的な摂動 による影響 が認

め られ る。 この よ うなq値 反転構造 はConerrade35L36)ら が理論的に調べているが、鮮 明な構

造が観 測 された例 はあま りない。

2っ のスペ ク トル を比較す る と、摂動 の無い領域 の ピー クの波長 は誤差範 囲で一致 してお

り、同一系列が現れてい ると考 え られ る。しか し34602c㎡1か らのスペ ク トル ではE2,E3系 列

とも、摂動 中心 よ り低エネル ギー側で強度が急激 に小 さくなるのに対 し、31237cnゴ1で は低

エネル ギー側 の構造が強 いまま長 く続 いてお り、同 じ系列 であ りなが らスペ ク トルの現われ

方に大 きな違 いが見 られ る。これは介在す る様 々な相互作用 の違いによるもの と思 われ るが、

そのために、31237cm1のE2系 列 のスペ ク トル では、E3系 列 の低nメ ンバーが重 なって構造

が複雑 になってい る。一方 、この観測範 囲よ り高エネル ギー側 、50760c㎡1に はイオ ンの第

3励 起状態があるが、E3状 態 とのエネル ギー差 が大 きいため、E4系 列がE3系 列 に重 なって

構造 を複雑 に している様子 は認 められない。そ こで以下では、まず構造 の単純 なE3系 列 で

解析 を行 い、次に得 られたパ ラメー タを利用 してE2系 列 の解析 を行 った。

(2)多 チャンネル量子欠損理論解析

(2-a)E3系 列の1オ ープ ン3チ ャンネルモデル に よる解析

図5-13に(a)31237cnゴ1と(b)34602cm.1の 第2励 起準位か ら観測 したE3系 列の摂動領域 の拡

大図を示す。図 中の数字は、これ らの系列 がコア貫入性 の小 さいノ電子系列である ことか ら、

広い範 囲で量子欠損が0～1の 範 囲にな るよ うに同定 した系列 メンバー の主量子数 である。

どち らのスペ ク トルで も、n=35付 近でq値 がほぼ0に なってお り、リ ドベル グ状態 が本来存

在す る位置 で電離 断面積が極小になっている。この様 に断面積 が増減するのは、 リ ドベル グ

状態 を介 して連続状態へ 向か う電離過程 と、摂 動準位 を介 して連続状態へ移 る電離過程 とで

確 率振幅が干渉す るためである。

この領域には連続状態 、摂動準位 、E3系 列準位の3種 類 のチ ャンネルがあるので、解析 に

は3チ ャンネルモデル を用いた。MQDTパ ラメー タの うち収束極 限 と固有量子欠損の値 は、

5.2節 で述べた非摂動領域 の解析結果 とその誤差 を考慮 して、12=50234.72cnゴ1、μ2=0.13と し

た。

(5.10)式を基に数個のパ ラメー タによる最小 二乗近似 を繰 り返す ことで、パ ラメー タDiと

Riを 求 めた。 図5-13(a)と(b)で は同一系列 を異 な る中間準位 か ら観 測 してい るので、パ ラメ

ー ターRは 共通で、パ ラメータDの 違 いだ けで両スペ ク トル が再現でき なけれ ばな らない。

図5-13(a)(b)の 下側 の トレースは この様 に して再現 したズペ ク トル で、 どち らの場合 も良い
一致が得 られ た。上述 したよ うに この2つ のスペ ク トル では、摂動 の両側 の ピー クの高 さに

違いがあるが、そ の違 い も断面積 比の違 いでよ く再現できた。また摂動中心よ り高エネル ギ
ー側 では ピー ク幅 が狭ま り、特 にn=36-37の 高 さが増加す る様子が分かった。表5-9に 得 ら

れた2組 のパ ラメー タを示す。摂動準位 は今 回の実験だ けでは同定できないので、こ こでは

イオ ンの低励起状態 に収束す る系列準位 の中で、量子欠損 が0.1程 度 の ものを仮 に同定 した。
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表5-9で チャンネル間相互作用に注 目す ると、摂弗準位 と系列準位間の相互作用エネルギ
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一R23が 他 のパ ラメー ター に比べて小 さい ことが分か る。 そ こで図5-13(b)のR23を 変えてス

ペ ク トル の変化 を調べ る と図5-14の よ うにな り、摂動 の増大 とともに、イ ンター ローパー

の輪郭 が消 えてその振動子強度が系列 の広い範囲にわたって分散す る様子や 、イ ンター ロー

パー と リ ドベル グ状態 の区別が無 くな り、系列 ピー クの数 が見か け上1つ 増 える様子 な どが

分かった。 この結果、観測 され た特徴的な形 のスペ ク トルが現れた理 由は、この クローズチ

ャンネル間相互作用が比較 的小 さく、摂動 が局在 してい るためであることがわかった。
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高励起状態間の相互作用の強 さと他 の物性値 との関係 はまだ明 らかではないが 、これ まで

に行 った ウランや ガ ドリニ ウムの高角運動量電離状 態の分光 では、今回の様 な特徴的な形 の

スペ ク トル が観測 され ることはなか った。この こ とは高角運動量状態間の相互作用が低角運

動量の場合 よ りもかな り強 い ことを示唆 してい る と思われ 、こ うした角運動量 と相互作用の

強 さの関係 が今後の重要な研 究課題 にな るもの と考 え られ る。

E3系 列の 自動電離:では、基底状態 と第1励 起状態の2種 類 のイオ ンが生 じうる。この よ う

なイオ ンの生成割合(自 動 電離の分岐比)は イ オ ンの電荷移行反応 と関係す るため(Shibata

1994,Hashidal996)、 レーザー 同位 体分離 に とって も重 要である。今 の場合、E3系 列のスペ

ク トル は3チ ャンネルモデル で良 く再現で きるので、この事か ら、一方のイオ ンだ けが生成

され る(分 岐比100%)と 言 えるか ど うかを、2オ ー プン4チ ャンネルモデル に よって検証
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した。図5-13(b)の スペ ク トル を再現 した結果 を図5-15(a)(b)に 示す。 また、用いたパ ラメー

タを表5-10に 示す。2つ の連続状態へ50%つ つ分岐す る場合(a)で も、片方 に100%分 岐す る

場合(b)で も、スペ ク トル に大 きな差は見 られ ない。従 って今 回のスペ ク トルでは、自動 電離

の分岐比 を知 るこ とは難 しい と考 え られ る。しか しリドベル グ状態 と両連続状態 との相互作

用が大 きい場合 には、相 互作用に よってスペ ク トル形状 が大 き く変化す るので、分岐比 を求

めるこ とも可能 と思われ る。
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FIGURE5-15ComarisonofE3-seriesspectrahavingdifferentbranchingratioofAIdecay.

(2-b)E2系 列の1オ ープ ン5チ ャンネルモデル に よる解析

この領域 にはE2系 列(第2チ ャンネル)の ほか、前述 したE3系 列 の低エネル ギーメ ンバ

ー(第3チ ャ ンネル)や 、49770cm4付 近の大きな摂動(第4チ ャンネル)、49720cm71近 傍

の小 さな摂動(第5チ ャンネル)な どが存在す るため、E3系列 よ り構造 が複雑 になってい る。

そ こで これ らを考慮す るため、1オ ープ ン5チ ャンネルのモデル を利用 した。また34602cm1

か ら測定 したE2系 列のスペ ク トル は小 さくS/N比 も良 くない ので、解析 は31237cm4か らの

スペ ク トル につい てのみ行 った。 まず 、以前報告 した無摂動領域 の解析結果 を参考 に して、

この系列の収束極限 を12=49863.29cm71、 固有量子欠損 を μロ=0.062と した。またE3領 域 と共

通 のパ ラメー タで ある13や μ3は 同 じ値に して、(5.16)式に よ り残 りのパ ラメー タを決定 した

(但 し、E3領 域 とは連続状態 が異な るので、R13の 値はE3領 域のRl2=0・1よ りも小 さい もの と

184



した)。その結果 を表5-11に 示す。またこれ らのパラメー タか ら再現 したスペ ク トル を図5-16

に示す。再現 したスペ ク トル と測定結果 の一致 は比較的良いが、'49720cm'1付 近 の構造はや

や異 なっている。この付 近の ファノ極小 はゼ ロになってお らず 、これ はオープ ンチ ャンネル

を1つ しか考慮 してい ない こ とが主な原 因 と考 え られ る。 しか し、2オ ー プン4チ ャンネル

モデルで この部分 を計算す る と、各オープ ンチャンネル とリ ドベル グ状態問の相 互作用が強

い場合 に(0.3a.u.程度)、 図5-17の フ ァノ極小部分(矢 印)の 一致が良 くなる ものの、低エネ

ルギー側 のピー クの形状 が合 わな くなることが分か った。従 ってE2系 列 の正確 な解析 のた

めには さらにチャンネル数 を増や した、2オー プン4ク ロー ズのMQDTモ デル による取 り扱

いが必要 と考 えられ る。
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(2-c)摂 動 に よる電離断面積 の変化

MQDTに よるスペ ク トル計算では レー ザー の周波数 プロファイルの畳み込み計算 は行 っ

ていない。従 って図5-13や 図5-15に 示 した系列スペ ク トルの計算結果で、摂動 中心 よ り高

エネル ギー側 の ピー クは、主量子数が大 きくなるほ ど幅 が狭 くな っている。その幅が計算 の

刻み幅(約0.02c㎡1)よ り狭 い部分では完全 な ピー クが描 けず、 ピー クの高 さにば らつ きが

生 じてい ると考 え られ る。これ らの ピー クの幅が狭い ことは、観 測 されてい るこれ らの ピー

クの幅が、実験 で用いた レーザーの発振幅 とほぼ等 しく、0.07cm1程 度 であるこ とか らも理
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解で きる。

図5-12(a)(b)の エネル ギー範 囲で最 も断面積 が大 きいのは、49994.6c血1の 価電子 自動電離

準位 に向か う遷移 であ り、どち らの場合 もその断面積は8xlO'iscm2程 度で ある(表3-8)。 しか

しこの ピー ク幅は レーザーのバ ン ド幅 よ り広 いので、これ以上高分解能 の レーザー を使 って

も観 測 され る断面積 は増 えない と考 え られ る。これ に対 し、例 えばE3系 列 のn=36-38付 近 の

ピ._..クはこれ よ り1～2割 ほ ど低い ものの、幅が狭 いので、よ りバ ン ド幅 の狭 い レーザーで

観測す ると断面積 が増 える と予想 され る。仮 に ピー クの幅が0.03c㎡1程 度 な ら、 リドベル グ

状態の方が価電子状態 よ りも電離断面積 が大 き くな り、レーザー同位 体分離 の光利用効率の

向上 に役 立つ 可能性 がある。
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5.5第5章 の ま とめ

第5章 では、これ までに測定 した分 光デ ータの解析 に より明 らか にな った、ウラン、ガ ド

リニ ウムの原 子構造お よび分光特性 に関す る特徴について ま とめた。

第5.1節 では、自動電離準位 の電離幅 と電離 断面積、J値 、寿命 の関係 について、第2章 、

第3章 の分光デー タを基 に考察 した。電離準位 の線幅がJ値 の増加 と ともに狭 まる傾 向があ

ることを示す とともに、この よ うな特徴 が、遠心力ポテンシャルバ リアの効果 として定性的

に理解 で きることを示 した。 この ことか ら電離 断面積 の大 きな遷移 を効率 よく探す には、 ノ

値 の大 きな遷移 を探すべ きであ るとい う、スキー ム選定研 究の重要 な指針 を得 る ことができ

た。

第5.2節 では、ガ ドリニ ウム原子 の 刈 及び1の 準位 か ら6つ のイ オン状態へ収束す る リ

ドベル グ系列のスペ ク トル を観 測 した。観測 された摂動の無い系列 スペ ク トルか ら、第1イ

オ ン化 ポテ ンシャル の値 を、 これ まで よ り1桁 以上高い精度で決定 した。また、 リ ドベル グ

状態の同位体 シフ トか ら、 このイオ ン化 ポテ ンシャル の同位 体効果 を初 めて明 らか に した。

第5.3節 では ウラン原子 の 自動電離 リ ドベル グ状態 の同定 によ り、同様 に、 ウランのイオ

ン化ポテ ンシャル を精度 良 く決 定す る と共に、得 られ たイオ ン化ポテ ンシ ャル の同位 体効果

が、理論 的な予想 とほぼ一致す ることを示 した。

第5.4節 では多チ ャンネル 量子欠損理 論 を用 いて、ガ ドリニ ウムの 自動電離 リドベル グ系

列 のスペ ク トル を解析 した。」ヒ0の 中間準位 か ら観測 したイオ ンの第1、 第2励 起状態に収

束す る系列 に現れたファノ型摂動構 造を、位相 シフ ト基底MQDT法 で解析 し、 リドベル グ

状態 、摂動 準位 、連続状態 間の相互作用 の強 さを決 定 した。 この結果 、観測 され た特徴的な

非対称性 の反転構造が比較的 弱い摂 動に よって生 じることや 、バ ン ド幅 の狭い レーザーで系

列の摂動構造 を観測すれば、局所的 に非 常に強い電離遷移 が見つかる可能性の あることを見

いだ した。また本研 究に よ りガ ドリニ ウムのよ うな複雑な原子構造 の原子で も、MQDT法 に

よるスペ ク トル解析が有効であ ることを示 した。

以上の結果 、ウランやガ ドリニ ウムの原 子構造や分光特性が明 らか とな り、最適スキーム

を選び 出すた めの分光測定の指針を得 るこ とができた。
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Table5-1 Magnitudeoftheangularmomentumcarriedbyejectedelectron.(Uranium)

EnergyaboveLP.

(cm一1)

Ioncore
ノ 〃 4 5 6 7 8 9

1 ノ

>o 401
vn

ep
E,f

1/2,3/21/2,3/23/2

5/2,7/25/2,7/25/2,7/2'S/2,7/2 via

>289.0 6Lo
17/2

Ep
Ef

1/2,3/21/2,3/21/2,3/23/2

5/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/2 5/2,7/2 Biz

Table5-2 Magnitudeoftheangularmomentumcarriedbyejectedelectrc)nε%. (Gadolinium)

Energyabove

I.P. .(cm層 且)

Ioncore

JAI 0 1 2 3 4 s 6 7

1 ノ

>o eoDo
sa

Ep
Ef

3/21/2,3/21/2,3/23/2

5/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/2 vz

>261.8
MoDo

Biz
ep

7/2

3/21/2,3/21/2,3/23/2

5/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/25/2,7/2 5/2,7/2 Biz

>633.3 IODo
9/1

Ep
Ef 7125/2,7!2

312i/2,312112,3!23!2

5/2,7/25/2,7125/2,7/25/2,7/2 5/2,7/2
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Table5-3 2掴Lstepleve盈usedfbrRydbergsedesanalys治of(id.

energy(cm1) J-value

31236.74

34601.68

0

0

31064.55

31772.75

32660.836

32881.69

33037.80

34586.75

34697.74

35254.585

1

1

la

1

1

1ｰ

1

la

aMartinetal(1978)18.
bHaynametal(1993)51).
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Table5-4TermenergyofRydbergseriesofGd.

(a)E2-seriesmeasuredfrom34601.68cmllevel.

n

Energys

(gym')

ISi60-isa

(mK)

37

38

39

40

41

42

43

44

45

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

60

61

62

63

64

65

66

67

68

69

70

71

72

73

49783.25

49787.32

49791.12

49794.65

49797.90

49801.01

49803.85

49806.50

49809.01

49811.33

49813.50

49815.57

49817.52

49819.32

49821.04

49822.65

49824.13

49825.63

49826.99

49828.28

49829.47

49830.66

49831.?2

49832.76

49833.75

49834.70

49835.63

49836.47

49837.31

49838.09

49838.82

49839.55

49840.22

49840.90

49841.55

49842.15

49842.70

一〇.02

0.oo

O.02

0.03

0.05

0.04

0.05

0.06

0.os

O.06

0.07

0.07

0.06

0.07

0.06

0.06

0.09

0.05

0.os

O.04

0.07

0.04

0.os

o.os

o.io

O.09

0.06

0.os

O.06

0.06

0.09

0.07

0.09

0.05

0.02

0.oa

O.07

197

182

193

205

193

203

197

194

197

209

205

203

188

196

203

215

207

204

213

202

211

194

215

192

202

213

223

194

ail

174

215

234

194

189

179

208

AveragedIS 200(15)

a:量 子欠損計算値
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Tab猛e5・4TemlenergyofRydbergseriesof(id.

(b)E3-seriesmeasuredfrom34601.68cmllevel.

nEnergySIS160-154

(・m'1)(mK)

36

37

38

39

40

41

42

43

44

45

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

60

61

62

63

64

65

66

67

68

69

70

n

72

73

74

75

50149.92

50154.28

50158.32

50162.19

50165.75

50169.10

50172.16

50175.04

50177.71

50180.21

50182.57

50184.75

50186.84

50188.71

50190.59

50192.31

50193.92

50195.43

50196.91

50198.27

50199.51

50200.78

50201.95

50203.07

50204.07

50205.06

50206.01

50206.92

50207.79

50208.60

50209.38

50210.16

50210.91

50211.57

50212.20

50212.84

50213.42

50214.03

50214.62

50215.13

0.03

0.06

0.10

0.io

o.ii

o.io

o.i2

0.12

0.12

0.13

0.13

0.13

0.12

0.16

0.13

0.13

0.14

0.is

o.i2

4.12

0.17

0.13

0.13

0.ii

O.16

0.16

0.16

0.17

0.is

O.18

0.19

0.is

o.io

O.14

0.is

O.17

0.2i

O.16

0.ii

O.14

197

213

199

177

233

209

213

221

211

201

185

199

219

203

192

182

200

190

184

208

204

204

200

218

204

206

198

186

192

190

198

212

190

210

188

200

212

178

194



Table5-4TermenergyofRydbergseriesofGd.

(b)E3-seriesmeasuredfrom34601.68cmllevel.

n

EnergyS

(gym')

IS160-154

(mK)

76

77

78

79

80

81

82

83

84

85

86

87

50215.64

50216.13

50216.67

50217.08

50217.52

50217.91

50218.30

50218.72

50219.13

50219.50

50219.86

50220.16

0.14

0.1S

O.02

0.ii

O.11

0.is

O.23

0.is

o.os

o.os

O.04

0.is

216

zos

178

210

222

196

202

192

236

AveragedIS:200(IS)

a:量 子欠損計算値
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TableS・4TermenergyofRydbergseriesofGd.

(c)E9-seriesmeasuredfrom34697.74cmtlevel.

n

EnergyS

(gym')

IS160-154

(mK)

42

43

44

45

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

60

61

62

63

64

65

66

67

68

69

70

71

52983.46

52986.17

52988.92

52991.33

52993.64

52995.85

52997.89

52999.83

53001.64

53003.39

53005.00

53006.54

53007.98

53009.36

53010.66

53011.86

53012.98

53014.09

53015.13

53016.10

53017.04

53017.98

53018.87

53019.63

53020.50

53021.24

53021.91

53022.63

53023.31

53023.89

0.02

0.07

0.05

0.09

0.10

0.09

0.10

0.io

o.ii

O.09

0.09

0.os

O.08

0.07

0.os

o.os

O.11

0.ii

O.1i

O.14

0.is

O.11

0.og

O.16

0.04

0.06

0.ia

O.06

0.03

0.lo

64.9

63.8

81.4

56.8

55.6

69.3

58.4

57.3

46.5

57.9

49.3

66.6

61.1

57.4

57.2

59.1

55.7

63.0

59.8

49.8

43.7

58.4

AveragedIS: 59(8)

δ:量 子欠損計算値
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Table5-5 IonizationpotentialofGddetemunedfromconvergencelimitsofRydbergseries:

Ion-core 2nd-level

ConfigurationEnergy

(㎝.1)

Energy

(gym`)

J n IP

(gym')

E2'ぬ 〆01)o〃2ノ

E37ぬr10DO卿 ノ

E7"7必r8DO5朋 ノ

E8'743r8DOzθ

Eゲ7・2r83ρ η ノ

261.841

633.273

3082.011

3427.274

3444.235

34601.680

31236.740

31772.751

32881.691

34586.751

31064.851

34697.74 .1

34601.68

31236.74

31772.75

32881.69

32660.84

34697.74

0

0

1

i

l

I

32-74

23-66

41-76

33-62

44-68

36-64

44-65

22-84

20-56

27-87

22-39

19-57

42-75

49601.48

49601.42

49601.45

49601.40

49601.45

49601.44

49601.40

49601.45

49601.45

35254.59134-5449601.45

34697.74146-8749601.45

34697.74128-4649601.50

34601.68

34586.75

35254.59

34697.74

O

l

l

1

23-48

25-66

18-48

29-77

49601.45

49601.45

49601.45

49601.49
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Table5-61sotopeshiftsofRydbergseriesofGd

configuration EionE塵ow

(C㎡1)(_,cm)

ISlow竃60・塞54

(mK)

IS,,,..160-154up

(mK)

E量 ∫74gr10D5〃 ノ 035254.59-90.8ｱ10-80ｱ18

EZノ'7必r'ODη ノ 261.8431236.86

31772.75

34697.74

34601.68

34586.79

35254.59

一222ｱio

-268ｱ10

-23 .4ｱ10

-275ｱ10

-256ｱ10

-90 .8±10

一79ｱ17

-73ｱ28

-79一ｱ一18

-75ｱ25

-76一ｱ'13

-77±22

E3∫7必r」 のDg陰 ノ 633.2731236.86

31772.75

34601.68

一222ｱ10

-268ｱ10

吻275±10

一81±14

-79一1一28

-75ｱ21

E,∫7・2r83㎎ ノ 3444.234586.79

34601.68

34697.74

一256ｱ10

.275±10

-23.4ｱ10

39ｱ24

27ｱ32

36x-14

ISI。w:電離遷移 の下準位(第2励 起 準位)の 同位 体 シフ ト

.IS。p:リドベル グ系列 の同位 体 シフ ト平均値
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Tab丑e5-7Temlenergiesandquant㎜de免ctsofAIRydbergseriesofJご70fU.

・葺
Energy(cm)

present literature'

n s

50]95.25

50197.15

50199.04

50200.90

50202.70

50204.41

50206.03

50207.58

50209.05

50210.40

50211.76

50213.00

50214.16

50215.36

50218.56

50219.42

50220.29

50221.13

50221.93

50222.71

50223.44

50224.13

50224.81

50225.45

50226.07

50226.66

5022'7.25

50195.27

50197.17

50198.99

50200.90

50202.67

50204.42

50206.03

50207.61

50209.06

50210.42

50211.76

50213.00

50214.18

50215.33

50217.43

50218.44

50219.41

50220.32

50221.10

50221.94

50222.70

50223.45

50224.14

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

59

・60

61

62

63

64

65

66

67

68

69

70

71

72

73

74

0.23

0.38

0.48

0ss

O.58

0.62

0.65

0.66

0.67

0.n

O.70

0.72

0.75

0.69

0.57

0.64

0.66

0.66

0.67

0.65

0.66

0.68

0.67

0.68

0.67

0.68

0.64

aCosteetal(1982)
.
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Table5-8MeasuredisotopeshiftsofautoionizingRydberglevelsofU.

Energy

(gym')
n

isotope

shift(mK)

50188.5

50191.8

50193.3

50195.3

50197.1

50199.1

50201.0

50202.7

50204.4

50206.0

50207.6

50209.1

50210.4

50211.8

50213.0

50214.2

43

44

45

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

56

57

58

一420

-530

-385

-395

-385

-375

-365

-360

-345

-340

-375

-355

-340

-380

-360

-360
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Table5-9ThreechannelMQDTparameterofEZ-Rydbergseries.

Channels 1; μ' D; ReactionmatrixR1f

(a)31237cm""'

∫7ぬr10D玖5〃 ノε1

∫7必r10Dg塑 ノηブ

摂 動 準 位

50234.720.13

52458.130.113

1

1.8RIZ=0.1

3.95R13=0.158R23=0.0632

(b)34601cm""'

∫7ぬr10D肱5〃 ノε1

∫7ゐr10D,%1/of

摂 動 準 位

50234.720.13

52458.130.113

1

5R12=0.1

47.4R13=0.158R23=0.0632

(DandRareinatomicunit:la.u.=2.1947x105cm.1)

Table5-10Two-openfour-charmelMQDTparameterofE3-Rydbergseriesfrom34601cmllevel.

Channels 1; ｵ: D; ReactionmatrixRif

(a)caseA

L連 続 状 態

2.連 続 状 態

3.E3系 列

4.摂 動 準 位

50234.72

52458.13

0.13

0.113

0.707

0.707

5

47.4

Ri2=O

R13=0.0707R23=0.0707

R14=0.112R24=0.112R34=0.0632

(b)caseB

1.連続 状 態

2.連 続 状 態

3.E3系 列

4.摂 動 準 位

50234.72

52458.13

0.13

0.113

1

0

5

47.4

Rig=O

R13=0.1RZ3=O

Rio=0.158R24=0 R34=0.0632

201



Table5-11Five-channelMQDTparameterofEZ-Rydbergseriesmeasuredfrom31237cmllevel.

Channels 1; ｵ; D; ReactionmatrixRij

1.連続状 態

2.E2系 列

3.E3系 列

4摂 動 準位

5.摂動 準位

49863.29

50234.72

51536.30

51536.30

0.062

0.13

0.113

0.22

1

6.123

2

15.652

7

R12=0.1

R13=0.05R23=0.01

R14=0.224R24=0.137R34=O

RIs=0.1 ,RZS=0.08R35=0 Rqs=O
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第6章 結論

本研 究 によ り、 ウランや ガ ドリニ ウム原 子の準位デー タ、遷移 デー タを効率 よく、精度

良 く測定す るための分光 法を確 立 した。 これ によ り、 レー ザー 同位 体分離 に利用 可能 な多

数の高励 起準位 、 自動電離 準位 を見いだ し、その ノ値 、同位 体 シフ ト、寿命 を決定 した。

また、多段階 スキー ムの評価 に不可欠な、振動子強度 、遷移 断面積 、電離幅 のデー タを整

備 した。 また、得 られ た分光デー タの詳細 な解析 に よ り、 ウランや ガ ドリニ ウムの原子構

造や 自動電離 の特徴 を明 らか に し、デー タの信頼性 を確認 した ほか、スキーム選 定のため

の分光測 定を効 率 よく行 うた めの指針 を得た。 さらに、スキー ム断面積 に よるスキームの

電離効率評価 法を考案 し、 レーザー 同位体分離 に適 した、電離効率 、同位体選択性 の高 い

電離 スキー ムの候補 を選 びだ した。

以上 の結果 、 レーザー同位 体分離 に適 した多段階電離 スキー ムを選 定す る一連 の研究手

法 を確 立 し、 ウラン、ガ ドリニ ウムの最適電離 スキーム を提示す る とい う当初 の 目標 を達

成 した。

以下、章ごとに得 られた研究成果を総括する。

第2章 で は ウラン とガ ドリニ ウムのエネル ギー準位 に関す る分光測 定 を行 い、 ウランと

ガ ドリニ ウムの レーザー同位 体分離 に必 要な多段階電離 スキー ムの うち、 これまで ほ とん

ど知 られてい なか った高励起準位 のエネル ギー準位構造 の全容 を明 らかに した。

(1)ウ ラン とガ ドリニ ウムの単色 多光子電離遷移 を観 測 し、遷移 の始状 態 をポ ンププ ロー

ブ分光 に よ り決 定 した。この始状態 と単色遷移 の中心波長 か ら、その励 起ス キーム を調べ 、

ほ とん どの単色遷移 力a、1段 目、2段 目の準位 の うちいずれ か一方 に共鳴す る3光 子共鳴

イ オン化遷移 で あるこ と、また2段 目で共鳴す る遷移 の方 が、1段 目で共鳴す る遷移 より

多 く、線 幅が狭 く強い ことを示 した。 さらに、単色遷移 の同位 体 シフ トか ら、経 由す るエ

ネル ギー準位 の同位 体シ フ トを決 定 した。

(2)2波 長 多光子法 で基底 状態や準安定状態 か ら励 起す る奇パ リテ ィ第2励 起準位 を探

査 した。 そ の結果 、 ウラ ンでは新 たに同定 した150個 の準位 を含 む約450個 の準位 を31300

～36400cnゴ1の 範 囲で観測 し、ガ ドリニ ウムで は新準位38個 を含 む約90個 の準位 を31000～

37000cm1の 範 囲で観 測 した。共鳴電離信 号 と光ガルバ ノ信 号 の同時測定体系 では、各 スペ

ク トル の信号感度 に差があ り、同時測定に よって高励 起準位 を よ り確 実 に探 査で きるこ と

を示 した。

(3)3波 長3段 階共鳴電離質 量分析法 で 自動電離準位 のエネル ギー とJ値 を決 定 した。そ

の結果 、 ウランでは約150個 の 自動 電離 準位 を49930～51200c血'1の 範 囲で観測 し、ガ ドリニ

ウムでは約350個 の 自動電離 準位 を49600～54600cm二1の 範 囲 で観 測 した。 これ らの準位 のJ

値 は、選 択則 による方法の ほか、偏光組合 わせ 法に よって 同定 した。 さらに、」値 が確 定 し

203



た 自動電離 準位 を使 って、第2.3節 でJ値 が確 定 しなかった ウランの高励 起奇パ リテ ィ準位

のJ値 を多数確 定 した。

(4)2波 長 多光子、3波 長3段 階共鳴電離 質量分析法 を用 いて、32000cm'1～36000cm-1に

存在す る奇パ リテ ィ第2励 起準位 と、49950cm'1～50500cm-1に 存在す る偶パ リテ ィ自動 電離

準位 の同位体 シフ トを測定 した。同位 体 シフ トの大 きさはs電 子 の数 に比例 してお り、基底

状態 にs電子 が2個 ある ウランや ガ ドリニ ウムでは、s電 子 の数が減 るほ どマ イナス側 に大

き くシフ トす ることが分 か った。

第3章 では、エネルギー準位間の光学遷移に関する分光測定を行い、多段階電離スキー

ムの電離効率の評価 に不可欠な遷移データを、それぞれに適 した分光手法を用いて精度良

く、効率的に取得 した。

(1)3段 階遅延光電離法によりウラン、ガ ドリニウムの第1、 第2励 起準位 の寿命および

第1励 起遷移の分岐比をそれぞれ測定 した。分岐比測定では、従来の分岐比測定法に加 え

て、始状態以外の準位へ落ちる全ブランチめ分岐比の総和が得 られ る逆分岐比測定法を考

案 し、2つ の分岐比曲線で挟み撃ちにす ることで、励起準位の寿命が長い場合でも、高精

度の分岐比測定が可能であることを示 した。 さらに、寿命 と分岐比の測定値に基づいて振

動子強度を計算 し、得 られた値を文献値 と比較 した。また本分岐比測定法が第2励 起遷移

にも適用可能であることを、振動子強度が精度良く求め られているイ ッテル ビウムの第2

励起遷i移で実証 した。

(2)分 岐比 の小 さな励起遷移や電 離遷移 に も使 える断面積測定法 と して、飽和 法に よる断

面積測 定につ いて検討 した。 まず飽 和の原理 に よる正確 で簡単 な測 定法 を確 立す るための

予備試験 を行 った。 は じめに レーザー の発振 幅に よる断面積 ピー ク値 の違 い を調べ た。 ま

た、 レーザー ビー ムの空 間強度分布 が(1)均 一 ビー ム(ト ップハ ッ ト型)の 場合 と(2)レ ンズで

集 光 したガ ウス型 ビー ムの場合の飽和 曲線 を測 定 し、ガ ウス ビームで行 った場合 の補 正方

法 について検 討 した。 さ らに、飽 和 が完全 に現れ な くて も飽和断面積 が求 め られ る方法 と

して、逆飽和法 を考案 しそ の適用性 を調べ た。 これ らの結果 か ら、飽 和法 に よる測 定手順

な どを確定 し、 さらに分 岐比測定 で求め たガ ドリニ ウムの第1励 起遷 移 のg値 やイ ッテル

ビ ウムの第2励 起遷移 のg殖 との比較 を行 い、振動子 強度 が正 しく測 定で き るこ とを確 認

した。 また この方 法で ウランや ガ ドリニ ウムの多数 の第2励 起遷移 、電離遷移 の飽 和断面

積 を測定 し、エネル ギー準位 の量子状 態 と断面積 の関係 な どについて考察 した。 また幅の

狭い電離遷移 では、断面積 が幅に よって変化す ることか ら、電離幅 の測定 が重 要で あるこ

とを明 らかに した。

(3)飽 和断面積を簡単な装置で測定する方法 として、光ガルバノ信号の飽和特性を利用す

る方法を考案 した。その結果、低速ガルバ ノ信号が第1励 起遷移の簡易測定に利用できる

こと、高速光ガルバ ノ信号が第2励 起遷移や、電離遷移の断面積測定に利用できることを

示 した。
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第4章 では多段階共鳴電離スキームの電離効率や同位体選択性を評価 し、 レーザー同位

体分離のための最適電離スキームを選びだす方法を考案 した。これによりウランやガ ドリ

ニウムのレーザー同位体分離に適 した電離スキームの候補 を選び出した。

(1)多 段階電離遷移を等価な1段 階遷移に簡略化する方法によ り、スキームのイオン化効

率の指標 となる 「スキーム断面積」を計算する方法 を考案 した。様々な光強度比の中にス

キーム断面積を最大にす る最適強度比が存在 し、その最大値や最適強度比が実験条件によ

らないため、スキームの潜在的な電離能力を表すことが分かった。また2段 階電離スキー

ムのスキーム断面積 を実測することにより本方法の適用性を確認 した。

(2)ウ ラン、ガ ドリニ ウムの多 くのスキームのス キー ム断面積 を計算 し、電離効率 の高い

スキームを選 び出す と ともに、その最適光 強度比 を求 めた。電離幅 の狭 いスキームでは レ

ーザー線 幅に逆 比例 して電離効率 が向上す るこ とか ら、電離幅 の狭 い電離準位 の重 要性 を

明 らかに した。選 定 され たスキームの電離効 率は レーザ ー同位 体分離 で必要 とされ る効率

を十分上回 ることを確 か めた。

(3)第2章 の 同位体 シフ トのデー タとLetokhovら が考案 した多段 階スキ・Vム の同位 体選

択性 を評価す る方法 に基 づ き、分離効率の高い スキー ムの選 び出 しを行 った。選 定 され た

ウランの電離 スキー ムは、回収 ウランの再濃縮 で問題 とな るU236も 分離、除去す る高い同

位体選択性 を有す る ことが分 かった。

第5章 では、これまでに測定 した分光データを解析 して、 ウランやガ ドリニ ウムの自動

電離過程の特徴やその原子構造について調べ、最適スキームを効率 よく選び出すための分

光測定の指針や、新たな分光学的知見を得た。

(1)自 動電離準位 の電離幅 と電離 断面積 、J値 、寿命 の関係 について、第2章 、第3章 の

分光デー タを基 に考察 した。電離準位 の線幅 が」植の増加 とともに狭 ま る傾 向があ ることを

示す とともに、 この よ うな特徴 が、遠心力 ポテ ンシ ャル バ リアの効果 として定性 的 に理解

でき ることを示 した。 この こ とか ら電離断面積 の大 きな遷 移 を効率 よ く探 す には、 ノ値 の

大 きな遷移 を探すべ きであ るとい う、スキー ム選 定研 究の重要な指針 を得 ることができた。

(2)ガ ドリニ ウム原子 のJ=0及 び1の 準位 か ら6つ のイオ ン状態へ収束す る リ ドベル グ系列

のスペ ク トル を観 測 した。観 測 された摂動の無い系列 スペ ク トル か ら、第1イ オ ン化 ポテ ン

シャル の値 を、 これ まで よ り1桁 以上高い精度 で決定 した。 また、 リ ドベル グ状態 の同位

体 シフ トか ら、 このイオ ン化 ポテ ンシャル の同位 体効果 を初 めて明 らかに した。

(3)ウ ラン原子 の 自動 電離 リ ドベ ル グ状態 の同定 によ り、同様 に、ウランのイオ ン化 ポテ

ンシャル を精度 良 く決 定す る と共 に、得 られ たイ オ ン化 ポテ ンシャルの同位 体効果 が、理

論 的な予想 とほぼ一致す ることを示 した。
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(4)多 チ ャンネル 量子欠損理論 を用い て、ガ ドリニ ウムの 自動電離 リ ドベル グ系列 のスペ

ク トル を解析 した。J=0の 中間準位 か ら観 測 したイ オ ンの第1、 第2励 起状態 に収束す る系

列 に現れ た ファノ型摂動構 造 を、位相 シフ ト基 底MQDT法 で解析 し、 リ ドベ ル グ状態 、摂

動準位 、連続状態 間の相互 作用の強 さを決 定 した。 この結果 、観測 され た特徴 的 な非対称

性 の反転構造 が比較 的弱 い摂 動 に よって生 じる ことや 、バ ン ド幅 の狭 い レーザ._...で系列 の

摂動構造 を観測すれ ば、局所 的 に非 常に強い電離遷移 が見つ か る可能性 のあ るこ とを見い

だ した。 また本研 究に よ りガ ドリニ ウムの よ うな複雑 な原 子構造 の原子 で も、MQDT法 に

よるスペ ク トル解析 が有効 であ るこ とを示 した。

本研究 では レーザー同位 体分離へ の応 用 とい う観 点か ら多段 階共鳴光イオ ン化分光法 を

利用 したが、本方 法は、 レーザー極微 量分析や レーザーイ オ ン源 な ど、多方面へ の応用 が

期待 でき る1)。特 に、 ウランの レーザー微 量分析法 の開発 は、 アクチ ノイ ド元素 の環境 中、

生物 中の挙動研 究や 、無届核 開発 防止 の ための保 障措置査 察、核燃 料施設 にお ける汚染 エ

リアの評価 等等の分 野で重 要で ある2)4)。また、現在制度化 のた めの法整備 が進 め られてい

る放射性廃 棄物 の規制免除制度 では、極低 レベル廃 棄物 中の様 々 な核種 の汚染濃度 を正確

に分析 す る技術 が重要 であ り、ア クチ ノイ ド元素 をは じめ とす る難分析核種 の分析 に、多

段 階共鳴光イオ ン化分析 法の適用 が検討 され てい る5)。本研 究で確 立 された、高励 起準位 と

高励 起遷移 の様 々な分光法や解析方法 は、これ らの応用 を進 める上で も有用 と考 え られ る。

また本研究 で得 られ た ウラン とガ ドリニ ウム の分光デ ー タ 自体 も、様 々な分 野で用 い ら

れ る と思 われ る。 その信頼性 を示す2つ の実例が ある。 第2章 で述べ た よ うに、ガ ドリニ

ウムの 同位体 シ フ トの文 献値 に系統 的な誤 差が見 いだ されたが 、 これ は基準 とな る準位 の

同位 体 シフ トに経験値 を用 いた こ とが原 因で ある ことが、Venugopalan6)に よって報告 され 、

本デー タに基 づ き過 大評価 が修正 され てい る。 また、天 文学へ の利用 のために振 動子強度

文献値 の精度 を評価 したMorton7)に よって、第3章 で述べた方法 によ り得 られ た振動子 強度

デー タが、ガ ドリニ ウムの最 も信頼 で きる値 と して評価 され 、発光 分光で得 られた従来 の

振動子 強度 デー タについて、赤外遷移 の分岐比へ の寄与 を見直す必要性 が指摘 され ている。

レーザー の応用 開発 は重要 であ るが、そ の基礎 とな るの は正確 な分光デー タで あ り、その

測 定に本研 究で考案、改良 された分光手法 が役 立つ もの と思 われ る。
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