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内 容 梗 概

本論 文 は著 者 が大 阪大 学大学 院 工学 研究 科 電気 工学 専攻 博士 前期、 後 期課程 にお

い て行 な った レーザ ー同 位体 分離 に お け る光 反 応過程 に関 す る研 究成 果 を まとめた

もので あ る。

レー ザ ー によ る同位体 分離 で は、 単色 性 に優 れ た レーザ ー光 に よ り標 的 同位 体 の

み を選 択 的 に励 起 ・電離 ・回収 し濃 縮 を達成 す る。 実用 的 なレーザ ー 同位 体分離 シ

ス テムで は、 複 数 の レーザ ー光 が原 子 を選択 励 起 ・電 離 しなが ら、 長 尺 の原子 蒸気

ビーム中 を伝 播す る ことにな る。 効 率 の高 い 分離 システ ム を実 現 す るた め には、 多

段 階電離 によ る光 反 応過程 を最 適化 す る ことが重 要 であ る。 例 えば ウラ ン原子 には

可視 域 だ けで も103を 越 え る遷移 が存 在 し、 これ らの うちか ら最 も効 率 の よい電 離

が可 能 とな る遷移 の 組合 せ を決定 しな ければ な らな い。 また選 択 され た遷 移 に対 し、

イ オン化 効 率や選 択 性が 高 く、 しか も高 い原 子 お よび光 子 の利 用 率 が得 られ るレー

ザ ー光強 度 やパ ル ス幅 な どレーザ ー 照射 条件 を決定 しな ければ な らな い。

これ ら光反応過 程 の最 適化 の ため に は、 多 波 長 レーザ ー光 と多 準位 原 子 系 との コ

ヒー レン トな励起 ダ イナ ミク ス と、 レーザ ー ビー ム伝播 特 性 を研 究 す る必要 が あ る。

コヒー レン ト励起 ダイ ナ ミクス の研究 で は、 レーザ ー照 射条件 な ど シス テ ム設 計

に対 す る 目安 を得 る こと と、 励起 ス キー ムや原 子 の分光 学 的特徴 に合 わせ た高効 率

励起 法 を検討 す る こ とを 目的 とした。 そ こで超 微細 構造 や空 間縮 退 な どの 原子 の分

光学 的特 徴 を含め た多 段階 電離 の モ デル を構 築 し、 それ に基づ い た シ ミxレ ー シ ョ

ン コー ドを開発 して、 効率 的 な コ ヒー レ ン ト励起 が で きる い くつ か の 目安 を導 い た。

また モデ ル計 算 と実 験 との対比 を 行 ない つつ、 基底 準位 と準安 定準 位 か らの 同時励

起、 超微 細構 造 を有 す る遷 移 に対 す る高効 率励 起 法 な ど新 しい手法 を開発 し、 それ

らの効果 を検 討 した。

また レー ザー ビー ム伝播 特性 の研 究 で は、 共 鳴同位 体 と近共 鳴 同位 体 の両方 が存

在 す る同位体 分離 状 況で、 伝播 に伴 うレーザ ー光 特性 の変 化 とイオ ン化効 率 や選択

性 な ど同位体 分離 性 能 に及 ぼ す効果 を評価 す るこ とを 目的 とした。 こ のため まず時

間 的伝播 効果 に着 目 して、 各 同位体 に よ るパ ル ス波形 変化 の メ カニ ズ ムを実験 とモ

デル計算 との対比 を 行 ないつ つ明 らか に した。 さらに両 同位体 存 在下 での レーザ ー

ビー ム伝 播 に おけ るパ ル ス波 形変 化 を計 算 し うるシ ミュレー シ ョン コー ドを開発 し、

イ オ ン化効 率、 選 択 性 に対す る伝 播 効果 の影 響 を考 察 した。



本論 文 は6章 か ら構 成 され て い る。

第2章 では レーザ ー 同位体 分離c`け る光 反 応過 程 で考 慮 すべ きエ ネル ギー準 位

の空 間縮 退 や超微 細 構造 の効 果 を考 察 し、 これ らの効果 を取 り入 れ た4波 長8段 階

電離 スキ ーム の モデ ル化 を行 ない、 開発 した』コ ヒー レン ト励 起 ダイナ ミク ス シ ミュ

レー シ9ン コー ドに つい て述 べた。 また その 計算 コー ドを用 い て、 高効 率 で コ ヒー

レン トな 励起 を行 な うた めの い くつ かの 目安 を導 い た。

第3章 で は光反応 過 程 の基本 的 パ ラメー ター で あ る同位 体 シフ ト、 超微 細構 造、

励 起準 位 の寿 命 な ど原 子 の分 光 デー タの測 定 結 果 につ いて 述べ て い る。 また遷移 の

双 極子 モー メン トに関 して は、RabifloppinSを 利 用 した新 しい 測定 法 を開 発 した。

第4章 では励起 効 率 の 向上 を 目的 と して、3種 類 の異 な る励 起 法 に つい て考察 し

た。 まず基底 準位 だ けで な く、 準 安 定準 位i`熱 励起 され て い る原 子 を も同 時 に励起

す る場合 につ いて考 察 し、2光 子 共鳴条 件 が 成立 す る と、populationtrappingの 効

果 に よ りイ オ ン化効 率 が減 少 す る こ とを実 験 とモデ ルの両 者 か ら示 す と ともに、po

pulationtrappingを 避 け て生 成 イ オ ン量 を増 大 させ る方 法 に つ いて検 討 した。

つ いで 標 的同位 体 が広 い超微 細 構造 を有 し、 通 常 の強 い 単色 光 に よ る飽 和広 が り

を利用 す るだ けで は、 十 分 なイ オ ン量が期 待 で きない場 合 に対 し、 レー ザ ー光 の周

波 数 をパ ルス 内で掃 引 し、 高 速断 熱 通過 を利 用 して 励起 す る方 法 を提 案 した。2準

位 原子 系 にお いて安 定 した完 全 な反 転分 布 が得 られ る掃 引 周波 数 幅、 掃 引速 度、 ラ

ビ周 波数 の定量 的条 件 を示 した。

最後 に 同位 体 シフ トが非常 に小 さい場 合 や標 的 同位体 の超微 細構 造 が他 の同位 体

の スペ ク トル に重 な って い る場合 の選択 的励 起 法 と して、 核 ス ピンの有 無 に よ る遷

移 の選択 則 の違 い を利用 す る方法 を実験 的 に検 討 し、Gd原 子 を用 い て その有 効性

を実 証 した。

第5章 では レーザ ー ビー ム伝播 特 性 に関 して、 共 鳴、 近 共 鳴 同位体 に よ るパ ル ス

波形 変化 の メ カニ ズ ムを実験 とモ デ ルの両面 よ り考 察 し、3段 階 電離 法 に適用 し う

る シ ミュ レー シ ョン コー ドを 開発 した。 計算 コー ドを用 い て同位 体分 離 にお け る伝

播効 果 の イ オ ン化効 率、 選 択性 へ の影 響 を評 価 し、 分 離 チ ャンバー の光 軸 方 向長 さ

の設 計 指標 とな る有 効伝 播 長 を提示 した。

第6章 は結 論で あ り、 以 上 の研究 にお いて 得 られ た結果 を ま とめ、 本論 文 の総括

とした。



且 次

第1章 緒 論1

§1-1歴 史 的 背 景1

§1-2原 子 法 レ ー ザ ー 同 位 体 分 離 の 原 理3

§1-3シ ス テ ム 設 計 上 で の 問 題 点5

§1-4研 究 の 目 的10

参 考 文 献14

第2章 レ ー ザ ー 同 位 体 分 離 に お け る 光 反 応 過 程 の 基 本 的 考 察16

§2-1は じ め に16

§2-2選 択 励 起 反 応16

2-2-1同 位 体 シ フ ト 正7

2-2-2超 微 細 構 造18

§2-3多 段 ・階 光 電 離 過 程21

§2-4光 反 応 過 程 の モ デ リ ン グ26

2-4-1空 間 縮 退 の 影 響28

[1]静 的 解 析30

[2]モ デ ル で の 取 り扱 い33

2-4-2超 微 細 構 造 の 影 響34

[1]静 的 解 析34

[2]モ デ ル で の 取 り扱 い36

§2-5励 起 ダ イ ナ ミ ク ス シ ミ ュ レ ー シ ョ ン コ ー ド38

§2-6高 効 率 励 起 に 関 す る 考 察43

2-6-1励 起 パ ル ス の タ ・fミ ン グ43

2-6-2励 起 パ ル ス 波 形 と 励 起 ス ペ ク トル44

2-6-3ド ッ プ ラ ー 広 が り の 影 響47

2-6-4Rabi周 波 数 と イ オ ン 化 率 の 最 適 組 合 せ50

§2-7む す び53

参 考 文 献55

一1一



第8章 光 反 応 過 程 の 基 本 的 パ ラ メ ー タ ー の 測 定56

§3-1は じ め に56

§3-2同 位 体 シ フ ト、 超 微 細 構 造 定 数56

§3-3励 起 準 位 の 緩 和 時 間62

§3-4遷 移 双 極 子 モ ー メ ン ト64

§3-5む す び68

参 考 文 献70

第4章 多 段 階 電 離 法 に お け る 励 起 効 率 の 向 上71

§4-1は じ め に71

§4-2準 安 定 準 位 に 熱 励 起 さ れ た 原 子 の 利 用71

4-2-1PopulationTrapping71

4-2-2Gd原 子 を 用 い たPopulationTrappingの 観 測 … …74

4-2-3PopulationTrapplngに 関 す る 考 察78

§4-3高 速 断 熱 通 過 を 利 用 し た 高 効 率 励 起84

4-3-1高 速 断 熱 通 過84

4-3-2高 速 断 熱 通 過 を 利 用 し た 超 微 細 構 造 の 励 起93

[1]解 析 モ デ ル93

[2]計 算 結 果 と 考 察94

§4-4選 択 則 を 利 用 し た 高 効 率 励 起98

§4-5む す び104

参 考 文 献106

第5章 レ ー ザ ー 同 位 体 分 離 に お け る レ ー ザ ー パ ル ス 伝 播 特 性108

§5-1は じ め に108

§5-2近 共 鳴 状 態 に あ る 同 位 体 に よ る 伝 播 効 果109

5-2-1Na蒸 気 中 で のv一 ザ ー パ ル ス 伝 播 実 験109

5-2-2近 共 鳴 効 果 に 関 す る 考 察ll4

§5-3共 鳴 状 態 に あ る 同 位 体 に よ る 伝 播 効 果118

5-3-1Rabi振 動 に よ る パ ル ス 波 形 変 化118

一ll一



5-3-2パ ル ス伝播 シ ミュ レー シ ョン コー ド120

5-3-8共 鳴 効果 に関す る考 察126

§5-43段 階電 離 法 に お ける伝播 効 果 の影 響130

5-4-1原 子 系 と入射 パ ル ス条件130

5-4-2イ オ ン化 効率 と選 択 性 に及 ぼ す影響135

§5-5む す び139

参 考 文 献140

第6章 結'論141

謝 辞145

業 績 目 録146

一111一



第1章 緒 論

レーザ ー の高 エ ネル ギー密度 と高単 色性 を利 用 した選 択 的光 励 起 に よ り、 同 じ元

素 の うちの特 定 の同 位体 にの み エ ネル ギーを与 えて、 他 の 同位 体 と分 離 す る方法 は

レーザ ー 同位 体分 離(LaserIsotopeSeparation:LIS)と 呼 ば れ て い る。 レーザ ー

同位 体分 離 の特徴 は、 原理 的 に は1段 で同位 体 を完全 に分 離 で き、 従 来 の気 体拡 散

法 や遠心 分.離法 な どの統計 的 分離 法 の よ うな 巨大 な カス ケ ー ドを必要 としない こと、

水素,リ チ ウムな どの軽 元素 か ら ウランや プル トニ ウムな どの重 金属 まで あ らゆ る

同.位体 の分 離 に適 用 で きるこ とで あ る。1980年 代 に入 って、 レー ザー の 出力、

効 率、 経 済・性、 信 頼 性 な どの向上 に よ り、 工 業 的 な レー ザ ー同位 体 分離 が期 待 され

る よ うに な って きた。

こ こで は、 レー ザ ーに よ る同位 体 分離 の歴 史 的背 景、 原理 と研 究 の 現状 を ま とめ、

実 用化 で の問題 点 を 明 らか に して本 研究 の目的 を述 べ る。

§1-1歴 史的背 景

吸収 ス ペ ク トル に現 われ る同位 体 間 でのわ ず か な差(同 位 体 シフ ト)を 同位体 分

離 に利 用 し うるとの考 え方 は、 同位 体 の発見 以 来存 在 して きた。 同 位 体の光 化学 的

分 離 に成 功 した最初 の報告 は、KuhnとMartiniよ るもの〉〉で あ る。 彼 らは、 アル ミ

ニ ウム電 極 間の放電 火花 か ら運 よ く適切 な波 長 で あ った281.618nmの 光 を見 つ け、 こ

れ を用 い て天然 ホス ゲ ン中のCO35Cl2を 解離 した。 実用規 模 で の光 化学 的 同位体 分離

の最初 の 試 みは、 水 銀 の 同位 体分 離2)で あっ た。 あ らか じめ分 離 され た水 銀 同位体

を含 んだ 水銀電 極 間 の火花 か らの光 を用 いて、 天然 の水 銀 蒸気 中 の同 じ同位 体 を励

起 して、 同時 に存 在 して いた水蒸 気 と反 応 させHgOを 生成 させ た。 この方 法 は広 く離

れ た少数 の吸収線 を もつ水銀 の吸 収 スペ ク トル の特 に単 純 な特性 を 利用 した方 法で

あ り、 他 の元素 に一 般 には適 用 で きな い。 光 化 学 的同位 体分 離法 を 少 な くとも実 験

室規 模 です べ ての元 素 に対 して適 用 で き るよ うにす るため に は、 高 単 色性 と波長 可

変性 を備 えた レーザ ー の発明 を待 たね ばな らな か った。1966年 に臭 素 の同位 体

分 離 につ いて な され たTiffanyら の先 駆 的実験3)以 来、 レーザー を用 いた選 択励 起 と

それ に続 く分 離 ・回収 法 につ いて精 力 的 な研 究 が行 な われ、 ほ とん どすべ て の元素
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につ いて 実験室 規 模 での 同位体 分 離 が報 告 され て い る。

現 在、 工 業 的規模 で同位 体分 離 が 行 なわれ て い るの は、 重水素 の分 離 とウ ラン濃

縮 で あ る。 重 水素 は重 水炉 にお け る中性 子減 速剤 として利 用す るた め に、 化学 的 な

方 法 に よ って大量 に製 造 され て い る。 軽 水炉 燃 料 として は天然 ウ ラ ン中に0.7%

存在 す る235Uを8%に まで 濃縮 す る必 要が あ り、 ガ ス拡散 法 や遠 心 分離 法 で濃縮 が

行 な われ て きた。 レーザv`¥Yよ る重 水素 の分 離 は カナ ダで プ ラン トの概念 設 計 が実

施 され たが、 現状 の レーザ ー技術 で は経 済性 の点 で化学 法 を越 え る こ とは困 難 な見

通 しで あ る。 一方 レーザ ー ウ ラ ン濃 縮法 はガ ス拡散 法 は も ち ろん の こ と遠心 分離 法

を凌 ぐ経 済性 を達 成 し うる可 能性 が あ り、 レー ザ ー 同位 体 分 離 の最 も重 要 な応用 と

して期 待 され、 各 国 で大 規模 な研 究 開発 が行 なわ れ てい る。 ウ ラン濃 縮 に 関す る技

術 的先 進 国 は ア メ リ カで あ り、 戦 時 中に重水 素 の発見 者 で あ るUreyを リー ダー とす

る研究 チ ーム が ウ ラン有 機 化合 物 の光 分解 に よる濃縮 を 試 みて い る4》。

レーザ ーに よ るウ ラン濃縮 は、 対 象 を ウラ ン原子 とす るか、 ウラ ン化合 物 とす る

か に よ り、 原子法(AVLIS)と 分子 法(MLIS)に 大 別 され る。 ウラ ン原 子 は可 視域 に

多 くの 吸収 線 を持 ち、 色素 レーザ ー を用 いれ ば235Uを 比 較 的簡 単 に選 択励 起 で きる。

しか し原 子蒸 気 を得 るに は高温 が必 要 で あ り、 化 学反 応 性 に富 むた め 取 り扱 いが困

難 で あ る。 一方、 ウ ラン化 合物 の 中 で はUF6が 最 も高 い蒸気 圧 を示 し、 化 学 的 に も

安定 で、 取 り扱 い が容易 であ る点 で有 利 であ るが、 吸収 ス ペ ク トルV{Y同 調 しうる レ

ーザ ー波 長 の 点か ら選 択励 起 が難 しい とい う欠 点が あ った。

原 子 法 レー ザー ウ ラン濃縮 に関 して は、 ア メ リカで は ロー レンス ・リバ モア研究

所(LLNL)が 中心 とな って研究 が 行 な われて きた。1970年 代 に色 素 レー ザー と

Hgラ ン プ。を用 い た2段 階電離 に よ るウ ラン濃縮 実 験5》に 成功 して 以 来、 大規 模 な

研究 開 発 が な され て きた6)"8)が 、 実用 研 究 に入 った1980年 以 降 は デー タの公 開

は な され てい ない。 わが国 で は1975年 か ら大 阪大 学 が 研究 に着 手 し、 色素 レー

ザ ー と窒 素 レーザ ー を用 いた2段 階電 離 法 に よ り50倍 の 濃縮 を報 告 した9)。 その

後 日本 原子 力研 究所 で も研 究 が開 始 され、 マ ク ロ量 の濃 縮 を確 認 して い る1m。

分 子法 は、 ア メ リ カで は ロス 。ア ラモス研 究 所(LANL)を 中心 に研 究 され て きた。

UF6で は、 吸 収断 面積 と同位 体 シフ トの点か ら16μm付 近 の レ3バ ン ドを励 起す

る方 式 が適 切 であ る が、 室温 では 吸収 バ ン ド幅 に比 べ て同位 体 シフ トが は るかに小

さ く、 そ の ため超 音速 ノズル等 で 断熱 膨張 させ50K程 度 に冷却 す る必要 が あ る。
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当初 は赤 外 レー ザ ー によ り選 択 的 に振動 励起 し、 紫 外 レー ザー に よ って励 起 され た

分子 を解 離 に導 く2段 階解 離法(IR-UV方 式)が 研 究 され た が、UV光 を照射

す ると振 動励 起 され てい ない分子 も解 離す る とい う非選 択 的 な光反 応 が生 じ、 分離

係 数 はた かだ か2程 度 で あ った。 つ いで強 力 な ラ マン レーザ ーの 開発 とともに、 全

て赤外 レーザ ー によ って選 択励 起 と解 離 を行 な う赤外多 光 子解 離法 が 開発 され た。

日本 で は理化学 研 究 所が この方 式 で最 近分 離係 数4を 得 てL、る。

この よ うに アメ リカでは原 子法 と分 子法 の2つ の方 式 を並行 して研 究 して きたが、

1985年 に エネル ギー 省 は原子 法 レー ザー 同位 体分 離 を ウラ ン濃縮 の次世代 生産

技術 と して正 式決 定 し、LLNLを 中心 に1000tSWU/年 相 当 のパ イ ロ ッ ト

プ ラン ト(FSEDF:Ful]ScaleEngineeringDemonstrationFacility)を 建 設 して

経 済性 の実 証 を行 な って い る。 この決定 を受 け、 日本 で も産 ・学 ・官 の協 力の も と

に1987年bzレ ー ザー濃縮 技術 研 究組 合 が設 立 され、 原 子法 に よ る1tSWU/

年 相 当の プラ ン トの建 設 を 目指 して いる。

§1-2原 子法 レーザ ー同位 体 分離 の原 理

原子 法 に よ るレー ザー 同位 体 分 離 の基本原 理 を図1-1示 す。 電 子 ビー ムを金 属

ウ ラ ンに照射 して加 熱 し、 原子 蒸気 ビー ムを発 生 させ、 レーザ ー光 を照射 す る。 原

子 蒸気 ビー ム中 には 原子核 の質 量、 大 き さ、 形、 ス ピンの違 い によ り僅 か にスペ ク

トルが異 な る原子(同 位体,例 えば ウラ ンで あれ ば235Uと238U)が 存在 し、 そ の

同位体 シ フ トを利 用 して特 定 の同 位体 の 吸収線 に レーザー 光 の周波 数 を同調 す る。

吸収線 とレーザー 光 の周 波数 が一 致 して い る同位 体原子 は レーザ ー光 か らエネル ギ

ー を吸収 し、 励起 状 態 とな る。 さらに同 じ原子 を第2、 第3の レーザ ー光 で励 起す

れ ば、 励 起状 態 に あ る原 子 は次々 と高 い励 起 状態 に励 起 され、 レーザ ー光 か ら吸収

した エネル ギー が イ オ ン化 ポテ ンシ ャル を越 える 内部 エネ ルギー とな り電 子 とイオ

ンに分離 す る。 この よ うな選 択的 励起 反応 は原子 だ けで な く分子 に も適用 で きるが、

分子 の場 合 は振動 エ ネル ギー の増 大 に よ り、 イオ ン化 よ りも解離 で終 わ る。 分離 さ

れ た標 的同位 体 の イ オ ンは、 電場 お よび 磁場 の いず れか、 または それ らの組 合せ で

偏 向 され、 回収板 に入射 し付 着 させ られ 回収 され る。

一3一



ionizationpotential

ク:///zク 〃〃z4糊%

↑ isotopeshift
1

r

e'

_VC一
噌一
咽一

multi-step
ionization

selective
excitation

235
U

238
u

lasersforselect

excitationand

ionization

＼

electron

図1-1原 子 法 レー ザ ー同 位体 分 離の 原 理
ス ペ ク トルの僅 か な 違 いを利 用 して、 標 的 同位 体(238U)
に のみ エ ネル ギー を 与 えて励 起 ・電 離 ・回 収 し、 非標 的
同位体(238U)と 分 離 す る。 工業 的 には長 尺 の 原子 蒸気
ビー ムを発 生 させ、 レー ザー 光 を長 距離 伝 播 させ な が ら

原子 を 励起 ・電 離 す る。
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さらiz工 業 的に大 量 の濃縮 物質 を生産 す る ため に は、 図1-1下 段 の よ うに長尺

の 原子蒸 気 ビーム を発生 させ、 レー ザ ー光 を長 距離 にわ た って伝播 させ なが ら、 選

択 励起 を行 ない同位 体 を分離 す る こ とに な る。 レーザ ㌣法 の実用 に あ た っては、 分

離 の経済 性 を向上 させ る ことが最 も重 要 であ る。 このた め には高効 率 で安定 に動作

す る レー ザー 装置 や、 効率 の よい 原子 蒸気 発生 装置 を開発 す る と同 時 に、 発 生 した

蒸 気 と入 射 した レー ザー光 子 を有 効 に利用 す るよ うな シス テ ム設 計 が必 要 とな る。

応用 面 で最 も重 要 な レーザ ー ウ ラ ン濃 縮 につ い て考 えて み る。

ウラ ンの場 合、 電 子 ビー ム加熱 に よる原子 蒸気 ビー ム発 生 の コス トが、・分離 シス

テ ム全体 の コス トの 約40%を 占 め るため7}、 発生 させ た 蒸気 を有 効 に利 用す る必

要 が あ る。 発生 した原子 蒸気 の速 度 はお よそ105cm/s程 度 であ るか ら、 回収板

の 高 さを例 えば10cmと す る と、 発生 した原 子蒸 気す べ て に レー ザ ー光 が照 射 さ

れ るため には、10kHz程 度 の繰 り返 しが レー ザー に要 求 され る。 この よ うな高

い繰 り返 し発 振が で き、 かつ高 出 力 の レー ザ ー は現 状 で は銅蒸 気 レー ザ ー のみ であ

る。 した が って分離 用 レーザー と しては、 銅蒸 気 レーザー 励 起色素 レー ザー が最 も

有 望 で あ る。 銅蒸気 レー ザー は発振 波長 が510nmで あ るた め、 色 素 レー ザ ーの

波 長 は色 素 の励起効 率 の高 い570nm-650nm程 度 とな り、 ウ ランの第1イ

オン化 ポ テ ンシ ャル が6.18eVで あ るこ とを考 え合 わ せ る と励起 ・電離 ス キー

ム は3段 階電 離 とな る。 さらに電 子 ビー ムで 高温 に加熱 され た金 属 ウ ランか ら発 生

す る ウ ラ ン原 子蒸 気 中 では、 すべ て の原 子が 基底 準 位 に存在 す るわ け で はな く、 エ

ネル ギー の低 い620cm-1の 準 安 定準 位 に も熱 励 起 され て い る。2500K程 度

で は基底 準位 に47%、620cm"の 準安 定 準位 に28%、 さ らに 高 い8800

cm一'の 準安 定 準位 に10%程 度 が励起 され てい る〉〉〉。 した が って経 済性 を発 揮 す

るため に は、 基 底準 位 に ある原子 だ けでな く、 少 な くとも1つ 以上 の 準安 定準 位か

らも原子 を励起 す る こ とが必 要 とな る。 その場 合励 起 ・電 離 ス キー ムは図1-1上

段 に示 した4波 長3段 階電離 スキー ム とな る。

§1-3シ ステ ム設計 上 で の問題 点

効率 の よい レーザ ー ウ ラン濃 縮 システ ムを 設計 す る際 に考 慮す べ き点 は以下 の通

りで あ る。
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(1)ウ ラン原 子 に は可 視域 だ けで も103を 越 え る遷移 が存 在 し、 これ らの うちか

ら最 も効 率 の よい電 離 が可能 とな る遷 移 の組 合 せ を決定 しな けれ ば な らな い。 この

ため には ウラ ン原子 のエ ネル ギー 準位 や遷 移 に関す る分 光 学 的 デー タの集 積 が 必要

で ある。

(2)選 択 され た遷移 に対 し、 イ オ ン化 効率 や選択 性 が高 く、.しか も高 い 原子 およ

び光子 の利用 率 が得 られ る レー ザ ー光強 度 や パ ル ス幅な ど レー ザー 照 射条 件 を決定

しな けれ ばな らな い。 この た めに は実 験 だ けで な く、 多 段 階光 反応 過 程 の モ デルを

構築 し、 シ ミュレー シ ョン コー ドを 開発 して シ ステ ム設 計 に対 し、 指 針 を与 え るこ

とが重 要 で あ る。

(3)原 子蒸気 ビー ム中 で レーザ ー 光)vYVより生 成 され た標 的同位 体 を、 選択 性 を損

な う こと な く効率 よ く回収 で き る電 極配 置 や電 磁 界 印加方 法 を決定 しな けれ ば な ら

な い。 こ の際 蒸気 中で の衝突 現象 に よ る選択 性 の低下 や プ ラズ マ中 で の電 界 ・磁界

分布 を考 慮 す る必 要 が あ り、 衝 突 断面積 に関 す るデー タの 集積 と とも に回収 過程 を

模擬 し うる シ ミュ レー シ ョン コー ドを開発 して、 シ ステ ム設計 の指 針 を得 る こ とが

重要 で あ る。

これ らに つい て少 し詳 細 に議論 す る。

(1)分 光学 的 デー タの集 積

レーザ ー 同位体 分 離 シス テ ムを設 計す る上 で必票 な分光 デー タは、

(1)準 位 のエ ネル ギー値(2)準 位 のJ値

(3)準 位 の寿命(4)同 位体 シフ ト

(5)超 微細 構造 定数(6)遷 移 双極 子 モー メ ン ト(◎ く ノ扇爾 蚕)

(7)電 離 断面積

な どで あ る。 これ らの数値 は 原子 に帰 属 す る もの で あ るか ら、 どの準 位 の組 合 せ を

採 用す るかで レー ザ ーで励起 ・電 離 され る効 率 の理 論 的上 限 が決定 され る。 経 済性

を向上 させ るに は、 用 い るレーザ ー の波 長域 で寿命 が パ ル ス幅 に比 べ て長 く、 か つ

入 射す る レー ザー 光 の エ ネル ギー を少 な くす るた め に遷 移 の双極 子 モ ー メ ン トの大

きな準 位 を選 ぶ ことが重 要で あ る。 また多段 階 で 効率 よ く励 起 され た 原子 が電 離 の

断 面積 が 小 さいため に、 ボ トル ・ネ ッキ ン グ状 態 に陥 りイ オ ン量 の低 下 を招 かな い よ

う十 分電 離 断面積 は大 き くな くて は な らない。 ウラ ンで は 通常 電離 断 面積 は励起 断

面 積 に比 べて8桁 程 度 小 さい ため、 断 面積 が 大 きい 自動 電 離準 位 が用 い られ る。
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また ウ ランでは濃 縮 すべ き235Uに は超微 細構 造 が存 在 す る。 超 微細構 造 は電 子 の

軌 道角 運 動量 と原子 核 ス ピン との相 互作 用 に よ り生 じ、1つ の準位 が分裂 し多 数 の

共 鳴線 が 出現 す る もので あ る。 ウ ラ ンの超微 細 構造 はほ とん ど測 定 され た報告 がな

い が、 その幅 や スペ ク トル形状 が 励起効 率 に大 き く影 響 す るた め重要 であ る。 同位

体 シフ トが選 択性 に大 き く影 響す るデー タで あ る こ とは言 うまで もな い。

以 上 の よ うな分 光 学 的デー タを基 礎 に して、 高 効率 が 期待 で きる準 位 の組 合 せを

選 択 し、 その励起 ダ イナ ミク スを考 慮 して最 終 的 に採用 す べ き準 位 を決 定 す る こと

に なる。 現状 では これ らのデー タが ウ ラン とガ ドリニ ウ ムに関 して十 分 に取得 され

て いる とは言 いが た い。

(2)光 反応 過程(レ ー ザー と原子 の相 互作 用)

光 反応 過程 は レー ザー 同位体 分 離 の中心 とな る プ ロセ ス であ る。 多 波長 の強 い レ

ー ザー光 が原 子 と相 互作用 す るため、 多準 位 の原 子系 を考 え レー ザ ー光 とそれ よ り

誘起 され る原 子分 極 の位 相 を も考 慮 した コヒー レン トな励 起 ダイナ ミクス をモ デル

化 しなけれ ば な らな い。 また入射 した レーザ ー光 は原 子蒸 気 ビーム 中 を共 鳴 ・近共

鳴 状態 で伝播 して い く際、 伝 播距 離 とと もV¥Yレ ーザ ー光 波形 や強 度 が変 化す る。 長

尺 の原子 蒸気 ビー ム全体 にわ たって、 イ オン化効 率、 選 択性、 蒸 気利 用 率、 光子 利

用 率 を最適 化 しな けれ ば な らない。

コ ヒー レン ト励起 ダイ ナ ミクス の研究 は1970年 代 後 半か ら活 発 に行 なわ れ、

多 段階 共 鳴励起 につ いて は多 くの論 文 が発表 され てい る12)aし か し レーザ ー 同位体

分 離 で必要 とな る、 同位体原 子 の存 在 や エネ ルギ ー準位 の 超微 細構 造、 空 間縮 退等

を含 め た多 段 階励起 の ダイナ ミクス を取 り扱 った もの はな い。 また図1-1に 示 し

た よ うな基底 準位 だ けで な く準安 定 準位 か らも同 時 に励 起 す る スキー ムでの レーザ

ー 同位 体 分離 を 目的 と した研 究 もな い。 同位 体 分離 を 目的 と した コヒー レン ト励起

ダイナ ミクスで は、

・よ り少 ない レー ザー光 の エ ネル ギー で最 大 の イ オ ン量 を得 るた め の、

各 段 の レーザ ー 光 のパル ス幅 お よびパ ワーバ ラ ンス の設定

・電 離 速度 とレー ザー 光強度 との マ ッチ ン グ

・超微 細構 造、 空 間縮 退、 ドップ ラー広 が り等 の励 起 ダイナ ミクス に及 ぼす影 響

な どを明 らか に して、 システム設 計 に対 す る指針 を与 え る とと もに、 イ オ ン化効 率

一7一



の 向上 を 目指 して

・基 底 準位 に あ る原子 だ けで な く、 準 安定 準 位 に熱 励起 され てい る原 子 を も同時

に励 起 し利用 す る方 法

・超微 細構 造 に よ って広 が った ス ペ ク トル を もつ標 的 同位 体 原子 をすべ て 励起 す

る方 法

・同位 体 シ フ トが 非常 に小 さい 場合 に有効 な励起 法

な どを考 え る必 要 が あ る。 これ ら の閤 い に答 え るに は多 波 長 レーザ ー光 と多 準 位原

子 系 との コ ヒー レ ン ト相 互作 用 の モ デル を構 築 し、 モデ ル に基 づい た シ ミzレ ー シ

ョン コー ドを開発 し、 モ デル計算 と実 験 との対 比 を行 なL、、 モデル お よび コー ドの

信 頼性 を確立 す るこ とが肝要 であ る。

コヒー レン ト励起 ダ イナ ミク スの研 究 は、v一 ザ ー光 に対 し原子 が どの よ うdz応

答 す るか とい う問 い に答 えて は くれ るが、 それ はv一 ザー 伝播 方 向 の原子 蒸気 の厚

み を考 慮 しない相 互 作用 領域 中 の1点 での解 答 で あ る。 工 業 的 な レー ザー 同位体 分

離 の経 済 性 を向上 させ る ために は、 長距 離 に わ た り発 生 させ た原 子蒸 気 中 の全 相互

作 用領 域 で効 率 の よい励 起 が行 え な くて はな らない。 その ため には原 子 の レー ザ ー

光 に対 す る応 答 の結 果 と して現 わ れ て くるパ ル ス エ ネルギ ー の減少 や 非線 型屈 折率

効 果 に よ るパ ルス波 形変 形 な どの 時 間的伝 播 効果、 自己 位相 変 調 に よ る レー ザー 周

波 数 の変 化、 自己集 束 や 自己発 散 な どの空 間 的 伝播 効果 等 の レーザ ー 光 自体 の変 化

を考 慮 す るこ とが重 要 とな る。 レー ザー ビー ムの伝 播特 性 に 関 して は、 イ オ ン化 や

準位 の寿 命な どの緩和 のない、 閉 じた2準 位 原 子系 に対 し、 共 鳴状 態 で、 自己誘 導

透 過現 象131や ソ リ トン14)を 取 り扱 った研究 は多 い。 近 共 鳴 状態 で の伝 播効 果 に つ

い て は 自己集 束15)や 自己発散16)に 関す るも のが比 較 的古 くか らあ る。 また 自己位

相 変調 や パ ル ス波 形 変化 な ど周波 数 領域、 時 間領域 の伝播 効 果 につ い て もGrischko

wskyら に よる報告 が ある!7》。 しか しこれ らはすべ て 単一 の現 象 の み を対 象 とし、 そ

れ ぞ れ の現象 を理 想 的 な系 につ い て取 り扱 った もの で あ り、 レーザ ー 同位 体分 離 の

よ うに共 鳴 同位体 と同位 体 シフ トだ け離れ た 近共 鳴 同位体 の両 方が 存在 し、 しか も

多 数 の レーザ ー光 を 同時 に入射 して多 段階 励 起 を行 な うよ うな複雑 な系 で の伝 播 効

果 に つい ての報 告 は著 者 の知 る限 り1件 も な い。 入 射 したパ ル スの エ ネル ギー の吸

収長 に比 べ て、 伝 播 効果 によ るイ オ ン化 効率 や選択 性 の低 下 が著 し く起 こ る特長 的

な長 さ(有 効 伝播 長)が 短 い場合、 伝播 光学 系 に位 相 共役 鏡 な ど変化 を補 償す るも
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の を導入 す る必 要 が あ り大 きな問題 とな る。

以上 の観 点 か ら レーザ ー ビー ム伝 播 効果 の研 究 に つい て も、 励起 ダ イナ ミクス と

関 連 させ た モデル を構 築 し、 シ ミュ レー シ ョン コー ドを 開発 す る こ とが重要 で あ る。

伝 播効 果 は伝 播距 離 に対 す る蓄積 的 な効 果で あ るため、 実 験 と比 較 す るこ とは 困難

で実験 に関 す る論 文 は少 な いが、 モ デル を確 立 す るため に は実験 とモ デル計 算 の比

較 も重要 であ る。

(3)イ オ ン回収

レー ザ ー光 と相互 作 用 して い る原 子蒸 気 ビー ム中 では中 性原 子、 励 起原 子 お よび

電 離 され た イ オン と電 子 が混在 し、 弱電 離 プ ラズマ を形 成 して い る。 分離 を完 成 さ

せ るため に は電 界 や磁 界 な どdzよ り原 子蒸 気 中 か ら偏 向 させ電 極板 上 に回収 しなけ

れ ば な らな い。

選択 励 起 ・電離 過程 で生成 され たイ オ ンや 電子 の エ ネル ギー は0.5eV以 下 と

小 さ く、 プ ラズマの デ バ イ長 は極 めて小 さい。 したが って プラズ マに よ り電界 が シ

ー ル ドされ静 電界 に よる回収 は困 難 と され て い る。RF電 界 や磁 界 との併用 な ども

考 え られ てい るが、 最終 的な回収 方 法 は まだ決 定 され てい な い。 また選 択励 起 ・電

離 に よ り生 成 され た235U+が 、 回収 のため電 界 等 に よ り偏 向 されて原 子蒸気 ビー ム

を横 切 る際、 電 離 され な い多 数 の 中性原 子 と衝 突 を起 こ し、

235U+十238U→235U十238U+ <1-1)

の ように電 荷 の移行 が起 こる。 この電荷 移 行衝 突 の断面 積 の大 き さ如 何 で蒸気 密度

の上 限値 が決 まる。 シス テム の分 離能 力 は蒸気 密度 が高 い ほ ど大 きい か ら、 電 荷移

行衝 突 断面 積 が シス テム の分離 能 力 を決定 す る と言 え る。 ウ ランは複 雑 な電子 配置

を もつた め、 電 荷移 行 衝突 断面 積 の理論 的な導 出は困難 で あ り、 精 力 的 な実験 研究

が 行 なわ れて い る。 しか しまだ信頼 され る数値 は得 られ て いな い18)。

この よ うな状況 か らイ オン回収 過程 に つい て も原 子 蒸気 ビー ム中で の原 子衝 突現

象 や プ ラ ズマの効 果 を考 慮 した シ ミュレー シ ョンコー ドを 開発 し、 イ オ ン回収 性能

を評価 して システ ム設 計 に対 す る指針 を与 え る ことが重 要 であ る。
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ウ ラン原子 の分 光 学 的 デー タや 原子衝 突 断 面積 の 測定 な ど、 分離 シ ステ ム設 計 の

基 礎 とな る物 性 デ ー タの集 積 が現 在 も精 力的 に行 なわ れて い る。 これ らの デー タは

分離 シス テ ムを構成 す る各 装置 の 設計 値 に互 い に関連 して い る。 実 際 の分 離装 置 は、

例 え ば(2)で 得 た高 効 率励 起 の ため の 目安 に従 い、(1)で 得 たデ ー タの 中か ら

高 効率 励 起が 期待 で きる準位 の組 合 せ を抽 出 し、(3)の 研 究 に よ り得 られ た効率

的な イ オ ン回収法 を用 い、 すべ て の装置 の特 性 を考慮 して設 計 され る こ とZ`な る。

§1-4研 究 の 目的

§1-3で 述 べ た レー ザー 同位 体 分離 シス テ ムを設 計す る上 での 問題 点 の 中か ら、

本研 究 で は レーザ ー 同位 体分 離 の中 心 的 プロ セ スで あ るv一 ザ ー光 と原 子 との相互

作 用、 す な わち光 反 応過 程 を取 り上 げた。 研 究 の内容 は多 波 長 レーザ ー光 の存 在下

で、 多 準 位原 子系 との コヒー レ ン ト励起 ダイ ナ ミクス に関 す る もの と、 レー ザー ビ

ー ム伝 播 特性 に関す るもの で あ る。

コヒー レ ン ト励起 ダイ ナ ミクス研 究 に お け る 目的 は、 第1に 標 的 同位体 と他 の同

位 体 を含 む原子 蒸気 を対 象 と し、 超 微 細構 造 や 空間 縮退 な どの原 子 の分光 学 的特 徴

を含 め た多 段階 電離 のモ デル を構 築 し、 それ に基づ い て シ ミュレー シ ョン コー ドを

開発 して、 レーザ ー 照射条 件 な どシス テ ム設 計 に対 す る目安 を得 る こ とで あ る。 第

2に モデ ル計 算 と実験 との対 比 を行 な いつ つ、 基底 準位 と準 安定 準 位 か らの 同時励

起、 超 微 細構 造 を有 す る遷移 に対 す る高 効率 励 起 法 な ど新 しい手 法 を 開発 し、 それ

らの効 果 を検 討す る こ とで あ る。 実 験 で は金 属 ウラ ンの代 わ りに ガ ド リニ ウム原子

を用 いた。 ガ ドリニ ウム原子 には表1-1に 示 す よ うに7種 の同位 体 が存 在 し、 質

量 数285と238の 同位体 のみ を考慮 す れ ば よい ウラ ン原子 に比 べ て複 雑 で はあ

るが、 表1-2bz示 す よ うに融 点 や イ オン化 ポ テ ン シ ャル な どガ ドリニ ウムは ウラ

ンとよ く似 た物性 値 を示 し、 エ ネル ギー の低 い準 安定 準 位 を有 す る こ とや ウ ラ ンと

同 じ4波 長3段 階 励 起4電 離 スキ ー ムが適用 で きる こ とな ど本 研究 で開発 した モデ

ル の正 当 性 を評価 す る上 で都 合 が よ い。 ガ ド リニ ウム は核 分裂 反応 を制御 す る こと

を 目的 と して、 酸化 物 の形 で軽 水炉 燃 料 の中 に可燃 性毒 物 と して添 加 され てい る。

ガ ドリニ ウムの同 位体 の 中で 掲7Gdは 熱 中性 子 の 吸収 断 面積 が 極 めて大 きい こ とか

ら、t57Gdを 濃縮 して使 用 すれ ば ウ ラ ン燃料 の燃 焼 効率 を高 め うるとの予 想 も あ っ
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て、157Gdの 濃縮 自体大 きな意 義 を有 してい る。

レー ザ ー ビーム伝 播特 性 に 関 して は、 共鳴 同位体 と近 共 鳴 同位 体 の両方 が存在 す

表1-1Gd同 位体 の 自然 存在 比 と熱 中性 子吸 収 断面 積

同位体 存 在比(%) 吸 収 断 面 積(barn)

1s2Gd
0.20 1,100

1saGd 2.15 85

1ssGd
14.9 61,000

1s6Gd
20.47 1.5

157Gd
15.68 254,000

iSSGd 20.9 2.5

160Gd
21.7 0.77

表1-2U,Gdの 物 性 値

材料熱的特性 U Gd

融 点(K) 1406 1585

沸 点(K) 4135 3600

融 解 熱(kJ/mol) 12.4 10.1

蒸 発 熱(k7/mol) 423 312

密 度(9/cc) 18.7 7.89

イ オ ン化 ポ テ ン シ ャ ル 6.18 6.15

(eV)
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る同位 体 分離状 況 で、 伝 播 に伴 うレーザ ー光 自体特 性 の変 化 とイ オ ン化 効 率や 選択

性 な どの同位 体分 離 性能 に及 ぼす 効 果 を評価 す る こ とで あ る。 この た め まず時 間 的

伝 播効 果 に着 目 して、 各 同位 体 に よ るパ ルス 波形 変化 の メ カニ ズ ム を実験 とモ デル

計 算 との対比 を行 な いつつ 明 らか に した。 さ らに両 同位 体存 在下 で の レーザ ー ビー

ム伝 播 に お けるパ ル ス波形 変化 を計 算 しうる シ ミュレー シ ョンコー ドを開発 し、 イ

オ ン化 効 率、 選 択性 に対 す る伝 播 効 果の影 響 を 考察 した。

本 論 文 は6章 か ら構 成 され てい る。

第2章 で は レー ザ ー同位 体 分離 にお け る光 反 応過 程 で考 慮 すべ きエ ネル ギー 準位

の空 間縮 退 や超微 細 構造 の効 果 を考 察 し、 これ らの効 果 を取 り入 れ た4波 長3段 階

電 離 ス キー ムの モ デル化 を行 ない、 開発 した励 起 ダイナ ミクス シ ミュ レー シ ョン コ

ー ドにつ いて述 べ た。 またそ の計 算 コー ドを用 いて、 高 効 率で コ ヒー レ ン トな励起

を行 な うため のい くつか の 目安 を導 い た。

第3章 では光 反応 過 程 の基本 的 パ ラメー ター で あ る同位 体 シフ ト、 超微 細 構造、

励 起準位 の寿命、 遷移 の双 極 子 モー メン トな ど原子 の分 光 デー タの測 定結 果 に つ い

て 述べ て い る。 また 遷移双 極 子 モー メン トに関 して は、Rabifloppingを 利 用 した新

しい測 定 法 を開発 した。

第4章 で は励起 効 率 の向上 を 目的 と して、3種 類 の異 な る励起 法 に つ いて考 察 し

た。 まず 基底 準位 だ けで な く、 準 安 定 準位 に熱 励 起 され て い る原 子 を も同時 に励起

す る場 合 につ いて考 察 し、2光 子 共 鳴 条件 が成 立 す ると、populationtrappingの 効

果 に よ りイ オ ン化 効 率 が減少 す る こ とを実 験 とモ デル の両 者 か ら示 す と ともに、po

pulationtrappingを 避 けて生 成 イ オ ン量 を増 大 させ る方 法 につ いて 検討 した。

つい で標 的 同位体 が広 い超 微 細 構造 を有 し、 通 常 の強 い 単色 光 に よ る飽 和広 が り

を 利用 す るだ けで は、 十分 な イ オ ン量 が期 待 で きない場 合 に対 し、 レー ザー光 の周

波 数 をパ ル ス内で掃 引 し、 高速 断 熱通 過 を利 用 して励起 す る方 法 を提 案 した。2準

位 原子 系 に おいて安 定 した完全 な反転 分 布が 得 られ る掃 引 周波 数幅、 掃 引速度、 ラ

ビ周波 数 の定 量的 条 件 を示 した。

最後 に 同位体 シ フ トが 非常 に小 さい場 合 や標 的 同位体 の超微 細構 造 が他 の同 位体

の スペ ク トルに重 な ってい る場合 の選択 的励 起 法 と して、 核 ス ピンの有 無 に よ る遷

移 の選 択 則 の違 いを 利用 す る方法 を実験 的 に検 討 し、Gd原 子 を用 い て その有 効性

を実 証 した。
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第5章 で は レー ザ ー ビー ム伝 播特 性 に関 して、 共 鳴、 近 共 鳴 同位体 に よるパ ルス

波形 変化 の メ カニ ズ ムを実験 とモ デルの両 面 よ り考察 し、3段 階 電 離 法 に適 用 し う

る シ ミュレー シ ョン コー ドを開発 した。 計 算 コー ドを用 い て同位 体 分 離 にお け る伝

播効 果 の イ オン化 効 率、 選択 性へ の影 響 を評 価 し、 分 離 チ ャンバー の光 軸方 向長 さ

の設 計指 標 とな る有 効伝 播長 を提 示 した。

第6章 は結論 で あ り、 以上 の研 究 に おい て得 られ た結 果 を ま とめ、 本論 文 の総括

とした。

一13一



第1章 の 参 考 文 献

1)W.KuhnandH.Martin,Naturwiss.20,772(1932);Z.Phys.Chem.B21,

93(1933).

2)M.Zelikoff,L.M.AschenbrandandP.H.Wykoff,J.Chem.Phys.21,376

(1953).

3)W.B.Tiffany,N.W.MoosandA.L.Schawlow,Science157,40(1967).

4)H.C.Urey,Rep.Prog.Phys.6,48(1939).

5)S.A.Tuccio,J.W.Dubrin,O.G.PetersonandB.B.Snavely,IEEEJ.Quantum

Electron.QE-10,790(1974).

6)LaserApplicationinIsotopeSeparation,LLNL-TB-067.

7)BusinessDevelopmentOpportunitiesinLaserApplicationsinIsotope

Separation,LLNL-TB-068.

8)LaserProgramAnnualReportLLL(1974)^一(1980).

9)H.Niki,Y.Izawa,H.OtaniandC.Yamanaka,Technol.Repts.OsakaUniv.

28,465(1978).

10)丸 山 、 加 藤 、 鈴 木 、 有 沢 、 柴,昭 和60年 日 本 原 子 力 学 会H-30.

11)L.J.Radziemski,Jr.,S.GerstenkornandP.Luc,Opt.Commun.15,273

(1975);H.D.V.Bohm>DissertationUniversitatHamburg,1977;ReportGKSS

77/E/39(1977).

12)B.W.Shore,TheTheoryofCoherentAtomicExcitation(Wiles,NewYork,

,1990).

13)L.DavidovichandJ.H.Eberly,Opt.Commun.3,32(1971);H.M.Gibbs,

S.L.McGallandG.J.Salamo,Phys.Rev.A12,1032(1975);R.E.Slusher

andH.M.Gibbs,Phys.Rev.A5,1634(1972).

14)J.D.GibbonandJ.C.Eilbeck,J.Phys.A5,L122(1972);D.J.Kaup,Phys.

Rev.A16,7Q4(1977);S.L.McCaliandE.L.Nahn,Phys.Rev.Lett.18,

908(1967).

15)D.Grischkowsky,Phys.Rev.Lett.24,866(1970);A.Javanand

P.L.Kelley,IEEEJ.QuantumElectron.QE-2,470(1966);Ph.Kupeck,

M.Comte,J.P.Marinier,J.P.Babuel-PeyrissacandC.Bardin,Opt.

一14一



is)

17)

18)

Commun.65,306(1988).

D.GrischkowskyandJ.A.Armstrong,Phys.Rev.A6,1566(1972).

D.Grischkowsky,E.CourtensandJ.A.Armstrong,Phys.Rev.Lett.31.422

(1973);D.Grischkowsky,Appl.Phys.Lett.25>566(1974);H.Nakatsuka,

D.GrischkowskYandA.C.Ba:ant,Phys.Rev.Lett.4ヱ,910(1981);

M.E.CrenshawandC.D.Cantrell,PhYS.Rev.A39(1989),Opt.Lett.13,

381(1988);J.C.DielsandE.L.Hahn,Phys.Rev.A8,1084(1973).

仁 木 秀 明 、 井 澤 靖 和 、 大 谷 博 康 、 山 中 千 代 衛,電 気 学 会 論 文 誌 第1102-C巻,

45(1982).

一15一



第2章 レーザー同位体分離における

光反応過程 の基本的考察

§2-1は じめ)vYL

光反応 過程 は レー ザー 同位 体分 離 の 中心 とな る プ ロセ ス で あ る。 この過・程 で は多

波 長 の強 い レーザ ー 光 が原子 と相 互 作 用す るた め、 多 準位 の原 子系 を 考 え、 レーザ

ー光 とそれ よ り誘 起 され る原 子 分極 の位相 を も考 慮 した コ ヒー レ ン トな励 起 ダイ ナ

ミクス を モデ ル化 し、 高 効率 励 起 の ため に レー ザ ー照射 条 件 を最適 化 す る必 要 が あ

る。 本 章 で は高効 率 励起 を実 現 す るため に、 レー ザー と原 子 の相 互作 用 にお け る空

間縮 退、 超.微細 構造、 ド ップ ラー 広 が りな どの影 響 およ び シ ミュレー シ ョンモデ ル

で の取 り扱 い を考察 す る。 また 開発 した シ ミュレー シ ョン コー ドにつ い て も述 べ る。

さ らに開発 した計算 コー ドを用 い て、 高 効率 励 起 が可 能 とな る レー ザ ー 照射条 件 に

つ い て幾 つか の 目安 を示 す。

分離 対 象 とな る原 子 の分光 学 的 デ ー タが集積 され、 具体 的 な励起 ・電離 スキ ー ム

を決定 す るこ とがで きれ ば、 実 際 的 な レーザ ー 系 のパ ラメー ター を提 案 す るこ とが

可 能 で あ るが、 それ よ りもも っ と一般 的 な高 効率 コヒー レ ン ト励起 の 目安 を示 す こ

とが本 章 の 目的で あ る。 本章 で行 な った 考察 と得 られ た結 果 は、 すべ ての 原子 に つ

い て応用 で き るもの で あ る。

§2-2選 択 励起 反 応

ウ ランの同 位体 分 離 で は、 通常 単 色性 に優 れ た レーザ ー光 に よ り、238Uと 標 的 同

位 体 であ る235Uの 同位体 シフ トを利用 して選択 的`235Uを 励 起す る。 ま た レー ザ

ー 光強 度 を高 くして 飽和 広 が りを起 こ し、 超微 細 構造 を もつ235Uの 広 が った スペ ク

トル全 体 を励 起 す る。 ガ ドリニ ウム の同位体 分 離 で は、 同様 の 飽和 広 が りを利用 し

た励起 法 の他 に第4章 で述べ る核 ス ピンの有 無 に よ る選 択 則 の違 い を利用 した励 起

法 が 考 え られ る。 本 節 で は これ らの選 択 的励 起 法 を可能 と して い る原 子 ス ペ ク トル

の特 徴 で あ る同位体 シ フ トと超 微 細構 造 に つ いて の ま とめ る。
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2-2-1同 位 体 シフ ト

同位 体 の原子核 は互 い に原 子番 号 が等 し く質 量数 が異 な るの で、 一 般 に原子 スペ

ク トル線 の周 波数 は 同位 体 に よ って僅 か に異 な る。 その差 であ る同位 体 シ フ トは図

2-1>〉 に示 す よ うに水素 原子 が 最 も大 き く、H、He㌔Li2+等 の水 素型原 子

で は理論 と実 験 との 一致 は よい。 原子 核 の質 量 をM、 電 子 の質 量 をmと す る と、 両

者 は クー ロ ンカ を受 けて重心 の ま わ りを周 回運 動す るので、 電 子 の換 算質 量m。 は

mM
m`m+M (2-1)

とな る。 従 って主量 子数n1とn2の2準 位 間 の遷移 周 波数 は

・・砦 甑 〔1az
nl-n2)

<2-2)

で 与 え ら れ る 。 こ こ でZは 原 子 番 号 、R。 。 はM=。 。に 対 す るRydberg定 数(10973.7

32cm-i)で あ る。 式(2-1),(2-2)よ り水 素 型 原 子 の 同 位 体 シ フ トは、

w

vM
IM・,△M=M、 一M、

mOM
(2-3)

で表 わ され る。

多原 子 分子 で は その運動 は多体 問題 に な るの で、 同位体 シフ トは単 純 な式(2-

3)で は表 わ され ず、 実際 重 い原子 に対 して 式(2-8)か ら予 想 され る値 に比 べ

て は るか に大 きい。 それ は原子 核 の体 積 がほ ぼ その質 量数 に比例 して大 き くな るこ

とに よる体積 効果 で あ る と考 え られ るが、 核 の電 荷分 布 が球 形 で あ る と仮 定 した値

よ りも大 きい。 ま た原子番 号 が変 わ る につれ て 同位体 シ フ トの大 き さは不 規則 に変

わ る。 そ こで体積 効 果の原 因 と して 単 に電 荷 分 布 の大 き さに違 い だ けで な く、 原 子

核 の変形 効果、 圧 縮 効果、 表 面効 果 あ るい は分 極効 果 も含 まれ る と考 えられて い る。

しか し各 々 の原子 の同位体 シ フ トを正確 に計 算 で きる理 論 は まだ な い。 従 って重 い

原 子 の同位体 分離 の ために は、 各 スペ ク トル線 の同位体 シ フ トの実 測 値 を求 めて お

く必要 が あ る。 ウ ラ ン原 子 で は シ フ ト量 は0.3cm一'(～9GHz)程 度2)で 質

量 効果 の100倍 大 きい。

一17一



22.OiH

i.o

He
o.aE

U

L

O.6h-FGd
.¥S

m

謹翫 質量効h責 効果
o氣d

O.2Mg

CIZrCs
NeiKSrlea

a

Er

Hf

os

Pt

U

whn

HgRa

Pb

0102030405060708090100110120130140

中性子 数

図2-1中 性 子数 と同 位体 シ フ トの 関係

2-2-2超 微 細構 造

分 解能 の大 きな分 光器 を使 って、1つ の多 重線 成分 を調 べ てみ る と多 くの原 子 ス

ペ クrル に おいて、 これ らの成 分 線 のい ずれ もが、 さら に極端 に狭 い 間隔 で隣 り合

って い る数 個 の成分 に分裂 して い る ことがわ か る。 この分 裂 を超微 細 構造 とい う。

分 裂 の最 大幅 は高 々2cm"程 度、 す なわ ち可 視 スペ ク トル領 域 で ほ ぼ0.04n

mと 小 さ く、 多 くの 場合 これ よ りは るか に小 さい3》。

超微 細 構造 は原 子 核 の磁気 モー メン ト、 四重 極 モー メ ン トと電 子 との相 互作 用 の

結 果生 じる。Z:陽 子数、N:中 性 子数、1:核 ス ピン、 μ:核 磁気 モー メ ン ト、

Q:核 四重極 モー メ ン トとす る と、 μ と1は 原 子核 の不対 核 子 で決 定 され 次 の よ う

な経 験則4)が 知 られ て い る。

Zが 偶 数 、Nが 偶 数(even-evennuclei)

Zが 偶 数 、Nが 奇 数(even-oddnuclei)

Zが 奇 数 、Nが 偶 数(odd-evennuclei)

1=0,u=0

1=j,μ ニ911
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こ こでjは 不 対核子 の合成 モー メ ン ト、g1は 核g因 子 で ある。 また核 四重極 モー

メン トQは 核 閉殻 内 での不 対 プロ トンと核 が 球形 で ない こ とか ら生 じ る。

電子 の軌道 角運 動量Lと ス ピンSと か ら核 外電 子 の全 角運 動量Jを 合 成 したの と

同様 に、 核 ス ピンを考慮 にいれ たベ ク トル を構成 す る必 要 があ りJと1と を合成 し

ベ ク トルFを つ くる。 これ に属す る量子 数 は

F=J+1,J+1-1, IJ-11 C2-4)

の範 囲 の値 を とり、 そのた め超微 細構 造分 裂 準位 の数 は2J+1(J<1の 場合)

または21+1(J>1の 場 合)と なる。 ま た超 微細 構 造分 裂 した準 位 を 表わ す良

い 量子 数 はFと な る。Fに 対 す る選 択則 はJに 対す るの と同 じ選択規 則 が あては ま

り

△F=±1,0た だ しF=0→F'=0は 禁 制 遷 移 (2-5)

とな る。

μ≠0、Q≠0の 原子 核 は電子 と相互作 用(磁 気 的相 互作 用 と電気 的相 互作用)

し、 その相 互作用 エ ネル ギー は量 子 数J,1,Fに 対 し、Casimirの 式

W(J,1,F)・ 号A・
2C(C+1)一21(1+1)J(J+1)

21(21-1)2J(2J-1)

C=F(F+1)一1(1+1)一J(J+1)

B
(2-6)

で与 え られ る。 ここでA,Bは 超 微細 構造 定 数 と呼 ばれ る。 式(2-6)の 第1項

は原 子核 の磁 気 モー メ ン トに よる超微 細構 造 分裂 を表 わ し、 第2項 は電 気 四重極 モ

ー メン トに よる超 微 細構 造分 裂 を表 わ して い る。

また超 微 細構造 を もつ同位 体 に対 して各吸 収 成分 の強 度 は

S〔F→ ガ)一(2F・ ・)〔2F…){罫 ・r{}(2-7)
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と な る。 こ こ で{}はWienerの6jシ ン ボ ル5)で あ る。

7種 の 同位 体か ら成 るGdの 吸 収 スペ ク トル と超微 細構 造 の1例 を 図2-2b`T

す 。 こ の 遷 移 は 下 準 位 が9D2(Ocm一')、 上 準 位 が9F2(17381cm-1)で

m

d

d

isotope

shift

17381cm・1

J_2

Ocm一'

J_2160158

F

7!2

5/2

160Gd

一3/2

112

7R

課{振

s
isaGd

F

712

156155

ノ

5/2_____

門d}
wノ

.

一3/2

112

7/2

-1/2

=3/2
154152

156Gd

/

き

y55Gd

5/2

/

154Gd

L＼

一〇.500.5 7.5 2.5 3.5 4.5

v(GHz)

図2-2Gdの エ ネル ギー 準 位の 分裂 と超微 細構 造(Oc皿 一一17381cm弓)
核 ス ピン1≠0を もつ同 位体 で は、 電 子軌 道 角運 動量Jを もつ
1つ の準位 が 原子 核 の ス ピ ン1と の相 互作 用 に よ り、2J+1個
(J<1の 場 合)ま た は21十1個(J>1の 場 合)の 準 位 に分

裂 す る。 図 で は超 微 細構 造 分 裂部 分 は10倍 の エネル ギ ー スケー ル
で描 い てい る。
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あ り、 第3章 §3-2に 述 べ るGdの 吸 収 ス ペ ク トル 測 定 実 験 か ら 得 たOcm一'と

17381cm-1の 超 微 細 構 造 定 数 お よ び169Gdを 基 点 と し た 同 位 体 シ フ トを 用 い

て 、 式(2-6)、(2-7)を 計 算 し求 め た ス ペ ク トル で あ る。 偶 数 質 量 を も っ

同 位 体(useGd、158Cad、156Gd、15dGd、152Gd)は 、 核 ス ピ ン1=0の た

め 各 準 位 は 分 裂 し な い が 、 奇 数 質 量 を も つ157Cidと155Gdは 核 ス ピ ン1=3/2

を も つ た め 、 核 ス ピ ン1と 電 子 の 軌 道 角 運 動 量Jと の 相 互 作 用V¥Yよ り、2×8/2

+1=4個 に 上 下 準 位 が 分 裂 す る。 図2-2の エ ネ ル ギ ー 準 位 で は 各 同 位 体 シ フ ト

に 比 べ 、 分 裂 部 分 は10倍 の エ ネ ル ギ ー ス ケ ー ル で 描 い て い る。 こ の 分 裂 の た め 、

157Gdと155Cadは1つ の ピ ー ク を も つ ス ペ ク トル と は な ら ず 、 各 々 広 い 周 波 数 範

囲 に 散 在 す る10本 の ス ペ ク ト ル と な る。

ウ ラ ン で は 標 的 同 位 体 で あ る235Uが 核 ス ピ ン1=7/2を も ち 、 そ の ス ペ ク トル

は 超 微 細 ・構 造 を 示 す 。238Uは1=0で あ る た め 、 単 一 ピ ー ク を も つ1本 の ス ペ ク ト

ル で あ る。 基 底 準 位(5fa6d7s25L。)はJ『6(>1)で あ る た め 、235Uの 基 底

準 位 は21+1=8個 の 準 位 に 分 裂 す る 。 上 準 位 のJ値 が5、6、7で あ れ ば 遷 移

は 起 こ る が 、 そ の 場 合 上 準 位 も 各 々F=3/2-17/2、F=5/2～19/2、

F=7/2～21/2の8個 の 準 位 に 分 裂 し て い る。 し た が っ て 超 微 細 構 造 は 各 々

21本 、22本 、21本 の ピ ー ク を も つ 複 雑 な ス ペ ク トル と な る。

§2-3多 段 階光 電離 過程

物質 を光 に よ って 励起 す る と、 その励起 エ ネル ギー準位 に分布 数 密度 の変 化 と、

その遷移 が 起 きた準 位 間に分 極 が生 じる。 誘 導 され た分極 は、 遷 移 の(ま た はそれ

に近 い)周 波数 で振 動す るので、 励 起状 態 を規 定す るには そ の振動 の位 相 を知 る必

要 が あ る。 また一 般 に原 子、 分子、 固体 中 の励 起子 な どの 素励 起が 多 数集 合 し た系

で は、 原 子 間 の位 相 関係 が規 則 的 な状態 にあ るか、 ラ ンダム な状態 に あるか に よ り

マ クロな分 極 の大 きさが決 まる。 即 ち原 子系 の励起 状態 の コ ヒー レン スが マク ロな

分 極 の大 きさを決 め る こ とに な る。 なお こ こで言 う原子 問 の 励起状 態 の コ ヒー レ ン

ス とは、 原 子 間の状 態 関数 の相 関 の大 きさ とい う意味 で用 いて い る。 具体 的 に は励

起 原子 の 振動 双極 子 モー メン トの 和 と言 って もよい。

一般 に励起 ダイナ ミクスを最 も正確 に記 述 す るた め には位 相維 持過 程(coherenc
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e)と 位 相破 壊 過程(relaxation)の 両 方 を扱 え る密 度 行列 に よ る運 動方 程 式(一 般

化 され た プロ ッホ方 程 式 ともい う)を 使 う必 要 が あ る。 も し衝突 が無 視 で き、 レー

ザ ー光 の コヒー レ ンスが よけれ ば、 誘導 吸収 や誘導 放 出 が イ ン コ ヒー レン トな緩和

よ りも励 起 ダ イナ ミクスに強 く影 響 し、 その極 限 で は密度 行 列 に よ る運動 方程 式 は

Schrodinger方 程式 と等価 とな る。 また逆 の極 限 と して位 相 関係 があ ま り重要 で は な

く、 緩和 が励 起 ダイナ ミクスを支 配す る場 合 に はrate方 程 式 に書 き下 され る。 それ

に伴 い扱 う変 数 の数 もか わ る。N準 位 原子 系 におい て密 度 行列 によ る方程 式 で はN

個 の実変 数 とN(N-1)/2個 の複 素 変数 の和(N2個 の実 変 数)で あ るが、Sch

rodinger方 程式 で はN個 の複素 変 数 に な り、rate方 程式 で はN個 の実 変 数 に な る。

レーザ ー同位 体 分離 で は高強 度、 高単 色性 を もつ レーザ ー で原 子 を多 段 階励 起 す

る。 その ため コ ヒー レン トな励起 ダイナ ミクス を扱 うこ とにな り、 密 度行 列 に よる

方 法 が適 切 で ある。 しか し寿 命,イ オ ン化 に よる分 布 数密 度 自体 の緩 和、 および ド

ップ ラー広 が りに よ る分 極 の緩和 な どコ ヒー レ ンスを乱 す 要因 が存 在 し、 レーザ ー

同位 体分 離 に お ける励起 ダイナ ミクスを解 明 す るため に は、 各 方程 式 の記述 で きる

限界 を評 価 し、 どの形 式 がふ さわ しいか を決 定 して お く必 要 が あ る。 それ は また コ

ヒー レ ンスが励 起 に いか に影響 す るか を知 る こ と と等価 で あ ると考 え られ る。

以 上 の観 点 か ら コ ヒー レンスが 励起 に与 え る影響 をBloch方 程 式 とWilcox-Lambda

よ るrate方 程 式 とを用 い て計算 し比 較 した。Wilcox-Lamb法 でのrate方 程 式 の各 準 位

密 度変 化 のrate6}は 式(2-8)で 与 え られ る。

R一 をげ(1γ+て)/[C2・ 去ア・バ]
(2-8)

ここで γはイ オ ン化 率(二 電 離速 度 の逆 数)、1/τcは 弾性 衝 突 に よ る緩 和 速度、

ΩはRabi周 波 数(oく/丁)で あ る。

レー ザー で励起 す る場 合、 コ ヒー レンスの 緩和 と しては 衝突 に よ る位相 の乱れ、

イ オ ン化 に よる上準 位密 度 の損 失、 さらに ド ップラー広 が りに よ る位 相 の平 均化 が

考 え られ る。

まず イ オン化 が コ ヒー レンスの 緩 和 に与 え る影響 を考察 す る。

図2-3は2準 位原 子 系 にお いてRabi周 波 数 Ω=0.5GHzで 励起 し、 最 上準
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位 か らの イ オ ン化 率 γを変化 させ た と きの各 準 位 の分布 数 密度 の時 間 発展 を示 して

お り、 左側(a)がBloch方 程式 に よる計算 結果、 右側(b)がrate方 程 式 に よ る結

果 で あ る。 こ こでRabi周 波 数 とは レー ザー光 強 度 の平方 根 に比 例 す る量 で あ り、 レ

ーザ ー光 に対 す る原子 の応 答速 度 を表 わす。

(a)、(b)を 比較 す る と γ〉 Ωの領 域 で は両方 程 式 とも同様 の結 果 とな り、

γ≧10Ω で は両 者 の 区別 はつか な くな る。 γ<Ω で は各準 位 の分布 数密度 の 時間

発展 は著 し く異 な る。 分 布数 密度 の振 動(Rabioscillation,Rabiflopping)と 瞬

間 的な分 布反 転 の2つ は コ ヒー レン ト領域 特 有 の現 象 で あ る。 しか しrate方 程 式 は

ほ ぼBloch方 程 式 によ る平 均 の分 布数 密度 の時 間発 展 を示 して お り、 最 終 的 なイ オ ン

量 を求 め たい ときに はrate方 程式 に よる計算 で 十分 で あ る。 γ～ Ω付 近 では、(a)

と(b)で はイ オ ンの生成速 度 に僅 か な差 が見 られ るが、(a),(b)と も に こ

の と き最 もイ オンの生 成速度 が速 い。

多準 位 原子 系 では、 直感 的 に上 段 にい く程Rabi周 波数 Ωを大 き くしてやれ ば、 効

率 よ く励 起 で きる よ うtz思 わ れ る。 そ こで γ=aΩ2=a2Ω1と し、 係 数aを/2,2,

4,10と 変 化 させ た場 合の各 準 位 の分布 数密 度 の 時間発 展 を図2-4に 示 す。 各

準 位 の分 布数 密度、 イ オ ン量、 イ オ ン化速 度 に(a)、(b)で は差 が見 られ る。

準位 数 を増加 させ る程 この違 い は顕著 に な る。

また位 相 を考慮 で き るBloch方 程 式 の みが表 わ せ、 位相 を考 慮 で きないrate方 程式

が表 わ す ことので き ない励起 ダイ ナ ミクス の1例 を図2-5に 示 す。 図2-5は8

準位 λ型 の励起 ス キー ムで の励起 ダイナ ミク スで あ り、UやGdの 同 位体分 離 に お

い て基底 準位 にあ る原子 だ けで な く、 準 安定 準位 に熱励 起 され てい る原子 を も利用

す る場 合 には この励 起 ス キー ム を用 い る。 この ス キー ムで は2光 子 共 鳴状 態で2つ

の 下準位 にpopulationが トラ ップ され、 レー ザ ー光 強度 を強 くして も最大1/2の

原 子 しか イオ ン化 で きな い。 この現 象 は準安 定準 位 に熱 励 起 され た原 子 を も利 用す

る際、 問題 とな るため第4章4-2で 詳 し く議論 す る。 その他Bloch方 程式 のみ が記

述 で き る効果 として はACシsタ ル ク効 果等 が あ る。

ドップ ラー広 が りに よる影 響 に ついて は2-6-1で 述 べ る。

衝突 に よ る効 果 は イ オン化 と同様 の方 法 で方程 式tz導 入 で きるため 結果 と して は

γを1/τ 。に置 き換 え た もの に等 し くな る。 レー ザ ー同位 体分 離 で 分離能 力を最 大

に発揮 す るには、 発 生 蒸気 中 の原 子 数 は多 い ほ どよ い。 しか し原子 が多 い と電 離 さ
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図2-3 コ ヒ ー レ ン ト励 起 と イ ン コ ヒ ー レ ン ト励 起 の 比 較(2準 位 系)

(a)はBloch方 程 式 、(b)はWilcox-lambのrate方 程 式 に よ る 各 準 位 密

度 の 時 間 発 展 。 γ<Ω で は(a)でRabi振 動 と 瞬 間 的 な 反 転 分 布 が 見 ら
れ る。(b)は 単 調 に 変 化 し て は い る が 、(a)の 結 果 の 平 均 を 表 わ し て

い る。 γ ～10Ω で は(a)と(b)の 結 果 は 区 別 で き な い 。
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図2-4コ ヒ ー レ ン ト励 起 と イ ン コ ヒ ー レ ン ト励 起 の 比 較(3準 位 系)

(a)はBloch方 程 式 、(b)はWilcox-lambのrate方 程 式 に よ る 各 準 位 密

度 の 時 間 発 展 。 図2-3に お け る(a)と(b)の 類 似 点 は 消 失 す る。 多

くの 準 位 が 関 係 す る 多 段 階 励 起 に な る ほ ど(a)と(b)の 違 い は 顕 著 に

な る。
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コヒー レン ト.励起 とイ ン コヒー レ ン ト励起 の比 較(3準 位 λ型)図2-5
2光 子 共 鳴 条件 で(a)では1/2の原子 しか イ オ ンにで きな い現象 が、

起 こ る。(b)で は いか な るパ ラメー ター 領域 で も その よ うな現 象 は現 わ
れ ない。

れ た標 的 同位 体 イ オ ン とイオ ン化 され て いな い非 標 的同 位体 原 子 との衝突 が あ ま り

に しば しば起 こ り、 電荷 移行7)を 起 こ して し ま うの で、 レーザ ー照 射 領域 で の原 子

数 は最 大1013atoms/cm3程 度 に抑 え られ る。1013atoms/cm3程 度 の薄 い原

子 蒸気 で あ り、 しか も原 子 蒸気 ビー ムを用 い るた め に衝 突 の効 果 は重 要 で ない。

以 上 の考察 よ りレーザ ー同位 体 分離 におい て は コ ヒー レ ンス の緩 和 としてイ オ ン

化 が重要 であ り、 多段 階電 離 ス キー ム を用 い る場合rate方 程 式 では そ の励起 ダイ ナ

ミクスは記 述 で きず、Bloch方 程 式 に よ っての'み記 述 で きる こ とが 明 らか に な った。

§2-4光 反応 過 程 の モデ リン グ

レーザ ー 同位体 分 離 で は、 レー ザー 光 の原 子 に よ る吸収、 誘 導放 出 が衝 突、 自然

放 出等 の脱励 起 よ りも励 起 ダイナ ミクス に強 く影 響 す る コ ヒー レ ン トな領 域 で励 起

が行 な われ る。 さら に多 段階 励 起 を行 な うた め、 高 効率 励 起 に関係 す る レー ザ ー系,

原 子 系 のパ ラメー ターは葬常 に多 くな る。 この た め レーザ ー と原子 の相互 作用 の基

本 モデ ル を構 築 し、 シ ミュレー シ ョンコー ドを 開発 して モ デル計算 を行 な い、 レー

ザ ー光 照射 条件 な ど システ ム設 計 上 の指 針 を与 える こ とは、 レー ザ ー 同位 体 分 離 の

効率 追求 の上 で不可 欠で あ る。

レー ザ ー同位 体分 離 にお け る光 反 応過 程、 す なわ ち レーザ ー と原 子 の相 互作 用 を

モ デル化 す る場合、 緒論 で も述 べ た とお り2つ の事柄 を考 え る必要 が あ る。1つ は
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入 射 レー ザー光 に対 して原子 が どの よ うに応 答 す るか、 言 い換 えれ ば レーザ ー光 に

よ り励 起 され、 分極 ・準位 密度 が い かに発展 してい くか で あ る。 も う1つ は原 子 の

応 答 の結 果生 じた分極 が源 とな って発 生 す る光 に よ り、 伝播 してい くレー ザ ー光 自

体 が どの よ うに変 化 してい くかで あ る。 これ ら2つ の テー マを レー ザ ー 同位 体 分離

に 関連 させ ると き、 空 間縮退,超 微細 構造,ド ップ ラー 広 が りな どの 原子 系 の特徴

と、 パ ル ス幅,レ ー ザ ー光強 度 な どの レーザ ー 系 の特徴 を 入力 とす る図2-6に 示

す 基本 モ デル が考 え られ る。 この基 本 モ デル では、 レーザ ー系 と原 子 系 の特徴 を入

力 と して考 え、 密度 行列 方程 式 を用 いて、 励 起 され た多 準 位原 子 系 の応答 を計 算 す

る。 その応 答 とは各 準位 密度、 生 成 イオ ンの時 間 変化 お よ び準 位 問 に誘導 され た分

極 の時 間変 化 であ る。 実験 と対 比 させ るには、 周 波数方 向 での平均、 すな わち ドッ

プ ラー広 が りを考慮 す る必要 が あ る。 これ らの原 子 の応答 が、 伝 播 してい くレーザ

ー 光 に どの よ うに影 響 し、 レーザ ー光 自体 を変 化 させ るか をMaxwell方 程 式 によ り計

算 す る。 さら に変 化 させ られ た レー ザー光 に よ って、 次 の微 小体 積 に あ る原子 は前

とは異 な る応 答 を示 し、 レー ザー 光 へ影響 を 及 ぼす。 この よ うに伝 播 方 向(z方 向)

に対 して繰 り返 し原 子 の応答 とレー ザー光 の 変化 を考 えて い く。

この基 本 モ デル の入 力 と して示 した レーザ ー 系、 原子 系 のパ ラメー ターの 中で、

UやGdの 同位体 分 離 に おいて前 提 条件 とな って い る事 柄 や 自明 な事 柄 を ここで簡

単 に整理 して お く。

UやGdの レーザ ー 同位体 分離 で は、 分離 用 レーザ ー として銅蒸 気 レーザ ー励起

色 素 レーザ ー が開発 され てい る。 銅 蒸気 レーザ ー の発振 波 長 は510.6nmで あ

るた め、 励 起 され る色 素 レーザ ー の発振 波長 は用 い る色 素 に依 存 す る が、 励起 効 率

の 高 い570nm～650nm程 度 と考 え られ る。U,Gdの 第一 イ オ ン化 ポ テ ン

シ ャルが6.2eV程 度 で あ るた め、 励 起 ・電 離 ス キー ム は3段 階電 離 法 とな る。

した が って必要 な レー ザー は基底 準 位 に存在 サ る原子 の み を利 用 す る場 合 で8台 、

準 安定 準位 に熱 励起 され てい 為原 子 も利 用 し効 率 を上 げ る には4台 以 上 必要 とな る。

レー ザ ーは光 子 の利 用効率 を向上 させ るた め原 子蒸気 中 を長 距 離伝 播 させ る。 長

距 離伝 播 を させ ない場 合 であれ ば、 対 向 に レーザ ー を入射 させ、 ドップ ラー フ リー

で高効 率 励起 が行 な え るが、 伝 播 させ な が ら多段 階励 起 を お こな うた め同一 方 向 に

重 ね て入 射す る必 要 が あ る。

レーザ ー の空 間強度 分 布 は、 レー ザー ビー ムの 自己集 束 や 自己発 散 な ど原子 との
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図2-6レ ーザ ー同位 体 分 離 の光反 応 過程 の モ デ リング

相 互作 用 領域 お よび 励起 強度 の急 激 な変 化 を 起 こす効 果 を抑 制 す る必 要 か ら、 極 め

て均 一 にす べ きで あ る。

レー ザ ーの周 波数 と遷移 の共 鳴 周 波数 との差(detun1ng)は 、 基 本 的 には0で あ

る。 遷移 のBohr周 波数 に レー ザー を同調 させ た場合 が、 一 般 に最 も励 起 効 率が 高 い

か らで あ る。 しか し超 微 細構造 な ど共鳴 周波 数 が分 散 して い る場 合 に は必 ず しもde

tuning=0で イオ ン量 が最大 に な る とは限 らず、 用 い る レベル の超微 細 構 造 の形 や

広 が りに依存 す る。

こ こで は空 間縮 退、 超 微細 構造 の モデル 化 に つい ての 考察 を行 な う。

2-4-1空 間縮退 の影 響

量 子数Jで 特 定 され る1つ の準位 は2J+1重V¥Y縮 退 して お り、 ゼ ー マ ン効果 で

知 られ るよ うに磁場 をか け る と

m=J,J-1, 一J (2-9)
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の2J+1個 の サ ブ レベ ル に分裂 す る。 あ る準位 間 の遷移 を考 え た場 合、 縮 退 して

い る量 子 数mで 特 定 され るサ ブ レベ ル間 で は、 レー ザー 光 の偏 光状 態 との 関係 で次

の遷移 則 が成 立 す る。 許 容 され る遷 移 は

直 線偏 光 に対 し、 △m=0

ただ しJ'=Jの と きはm=0→m,=0は 禁 制

右 回 り円偏光 に対 し、 △m=+1(2-10)

右 回 り円偏 光 に対 し、 △m=一1

の みで あ り、 また その許 容遷 移 を駆 動す るRabi周 波数 も、 遷 移行 列要 素 の 大 きさに

よ り異 な る。 これ ら遷移 行列 要素 はWiener-Eckartの 理論51よ り、

(」mld抑 〉マ 痛(Jm・ ・ql」m')〈 」1bllJ>

・〔一・,J一㎡⊂
.跳 孟)〈JIIdlJ>(2-11)

と 書 け る。 こ こ で(Jm,1qlJ,m')はClebsch-Gordan係 数5)、()

はsignerの3jシ ン ボ ル5)で あ る。1例 と し て(2-11)式 を 直 線 偏 光(q=0)

に 対 し、 書 き 下 す と 式(2-12)と な る。

J'=:J+1の と き

J'=J

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

の と き

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

m

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

(J-m)(J+m)

(2-12)

J,=J-1の と き

(2J+1)J(2J-1)
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[1]静 的解 析

空 間縮 退 してい る準位 間 で の遷移 の様 子 を 図2-7(a)～(f)に 示 す。 縮退

してい る サ ブ レベ ル の1つ1つ は量子 数mで 表 わ され、 各 サ ブ レベ ル に対 し図 中に

数字 で示 した。 太線 はサ ブレベル 間 で起 こる励 起 を示 し、 細線 は寿 命 な どに よ る上

準位 か らの緩和 を表 わす。 レーザ ー 光 を吸収 して起 こる遷 移 は式(2-6)に 示 し

た選択 則LYv従 うが、 衝突 に よ る励 起 や寿 命 ・衝 突 に よ る緩 和 は点線 で示 す よ うに、

△m=±1、0を 満 たす すべ ての サ ブ レベ ル に対 して起 こる。

図 を見 て わか るよ うに、 空 間縮 退 を した準位 に おいて は、 レーザ ー 光の偏 光 との

関係 で必 ず しもすべ ての サ ブ レベ ル にあ る原 子 が励 起 され る とは限 ら ない。 例 えば

図 の(a)は 直 線偏 光 の レー ザー でJ=1→J'=1の 遷 移 を起 こす 場合 で、 この

場合 上下 準 位 のJ値 が同 じで あ り選 択則(2-10)式 よ り、 遷移m=0→ ・m'=

Oは 禁 制 とな る。 そ の ため下 準位 のm=0の サ ブ レベル に あ る原 子 は上 準位 に励起

され ない。 ま た直 線 偏光 でJ=2→J'=1の 遷 移 を起 こす 場合(b)で は、 同 じ

く選択 則(2-10)式 よ りm=±2の2つ の サ ブ レベ ル に あ る原子 は励 起 で きな

い。 したが って下 準 位 に あ る原 子 の最大60%し か 上準位 に励 起 で きず、 系 か ら取
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図2-7偏 光 と励起 され るサ ブ レベ ル
(a)～(c)は 直線 偏光 励起、(d)N(f)は 右 回 り円偏 光励 起。
上 下準 位 のJ値 の組 合 せに よ り、 上準位 へ 励起 され ない
サ ブ レベル の数 が変 わ る。
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り出せ るイ オ ン量 も最大60%と な って しま う。 この よ うに偏 光 との 関係 で選択 則

か らど うして も励 起 で きないサ ブ レベ ルが存 在 す る。 これ らの静 的解 析 の結果 を表

2-18)に ま とめ た。

したが って例 えば 図2-8に 示 す よ うに、 多 段 階励 起 に おい てJ=1一 レJ=1→

J=1と 各 準位 を選 び、 かつ 円偏 光 で励起 す る と各 ス テ ップ毎 に1つ のサ ブレベル

に ある原子 が 励起 されず、3ス テ ップ目で は全 く励 起 され な くな る。

以上 の静 的 解析 に よる と、 下準 位(基 底 準 位)の サ ブ レベ ルに は初 期 に同 じ確率

で原子 が 分配 され て い るため、1つ のサ ブレベ ル で も上 準 位 と結 合 で きな けれ ば、

1/(2J+1)だ け原 子が 励起 されず、 しいて は系 か ら取 り出せ る イオ ンの 数が

そ の分減 少 す る。 効 率 的 な励 起 を お こな うた め には イオ ン化 への多 くの経 路 を もつ

準位 を選 択 す る必 要 が あ り、

表2-1励 起 され な いサ ブ レベ ルの数

transition

J一>」 。

no.ofaccessible

subleveis

no.ofinaccessible

sublevels

linear circular

J'=J+1 2J+1 0 0

J'=J
2J

(2J+1)
1

(0》
1

J'=J-1 2J-1 2 2

、

、

、

、

、

、

、

占
一101

一31一

図2-8
偏 光 を用 いた多段 階 励起
(J=1一→・」=1→J=1)
この よ うな準位 と偏 光 との組 合せ を選 ぶ
と3段 目以降原 子 は全 く励 起 されな い。



J→J+1→J+2→J+3→

J→J+1→J→J+1→

(2-13)

が効 率 的で あ り、

J→J-1→J-2→J-3→ C2-14)

は選択 す べ きで ない こ とが 明 らか で あ る。 これ らの静 的 解析 の結果 は励起 の詳 細 に

依 存 しない。 す なわ ち励 起 レー ザ ー のパ ル ス波形 や 励起 法 に依 存せ ず、 選択 則 のみ

で決定 され て し ま う。 それ だ けに 高効 率 な同 位体 分 離 を行 な うため に は、 採 用 す る

準 位 の選 択 に おい て式(2-13)は 必 ず考 慮 す る必要 が あ る。

空 間縮 退 してい る準 位 問で の励 起 ダイナ ミク スを考 え る場合 には、 縮 退 した準位

は エ ネル ギー には差 が無 いの で、 単 に各 サ ブ レベ ル間 の遷 移 の双 極子 行 列 要素 の大

き さの違 いの み を考 慮 す れば よい。

分 布 数密 度 の時 間変 化 の1例 と して、 図2-9にJ=6→J'=6に つ いて直線

偏光 励 起 の場 合 を示 す。 空 間縮退 の効果 として、 分布 数 密度 の時 間変 化 の平均 化 と

ビー トの 出現 が見 られ る。 その結 果 平均 化 され た分布 数 密 度変 化 に は特長 的な時 間

1.0

0.8
N.
C

O

O.6

a
O
Ω ・0 .4

石

m
-0

.2

00

upperlevel

/

/醐
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lowerlevel

'ゾ
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t(ns)

15 20

図2-9 直線偏 光 励 起 され た 遷移J=6→J'=6で の
上下 準 位密 度 の時 間 発展
準位 密 度 の平 均化 とビー トが見 られ る。
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ス ケール が存在 す る。

空 間縮 退 は ドップ ラー広 が りと同様 に、 分 布数 密度 に お ける振 動 を平 均化 して し

ま う効 果 が あ るが、 空 間縮 退 の場 合 はハ ミル トニ ア ンの 対 角成分、 す なわ ち分 布数

密度 につ い ての平 均化 で あ り、 ドップラー広 が りの場合 は 非対 角成 分、 す なわ ち分

極 につ いて の平均 化 で あ る ところが 異 な る。 さ らに空 間縮 退 に よ り取 り得 る双 極子

行列 要素 は、 方 向量 子化 によ り離 散 的 で あ るため ビー トが 生 じる と考 え られ る。

[2]モ デル で の取 り扱 い

準位 の空 間縮 退 を考 慮 した励起 ダイナ ミクス モデ ルは、 図2-7(a)N(f)

で点線 で示 した衝突 や 自然放 出に よるサ ブレベ ル同士 の結 合 が無視 で きれ ば、 単 に

縮 退 の ない準 位間 の遷 移 の足 し合 わ せで実 現 で きる。 図2-10を 例 に と ると、 サ

ブレベ ルか ら構成 され る4波 長3段 階電離 ス キー ムを その 基本式 で計 算 し、7組 に

つ いて その計 算結果 を た し合 わせ る。 点 線 で示 した禁制遷 移 につい て は遷移 行 列要

素 の大 き さを0と して計 算す れば よい。

m」 寓 一3-2-107

J.3

J=2一 一

J-3

J=2ユ

m」=(一3)一2-101

1eve口

23_
一level5

一_一level4

level3
、

、

、

、

、!σ

メ 、

σ!、 、
、

、

、

△一J=3

_∠ ・3-2-10i23

2(3)ievel2

図2-10
購 器 鰻 騨 誤 論 礁 鞭 騨 鰹 愚熱 、は起き
な い 遷 移 で 、 双 極 子 行 列 要 素 を0と し て 計 算 す る こ と に よ り、

こ の 系 全 体 を7組 の5-statesyste田 の 集 合 と 見 な せ る。
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GdやUで は、 第3章 §8-3で 示 す よ うに励起 準位 の 寿命 は数100ns程 度

とパ ル ス幅 に比べ て 長 いため 寿命 に よる緩和 の影響 は小 さい。 また1013cm-a程

度 の原 子 密度 で かつ 原子 蒸気 ビー ムを用 い るため衝 突 に よ る効果 も無視 で きる。 し

た が ってGdやUを 分離 対象 と して計算 す る場 合 この簡略 化 は正当 性 を もつ。

2-4-2超 微 細構 造 の影 響

[1]静 的解析

超微細構 造 を もつ1≠0の 同位 体 の励 起 ダ イナ ミクス を考 え る場合、 以下 の3点

につ いて考 慮 す る必 要が あ る。

(1)超 微 細相 互 作用 に よ り選択 則 が変 化 し、 レベ ル同士 が 複雑 に結合 す る。

(2)各 レベル 間の遷 移 のRabi周 波 数 が異 な る。

(3)遷 移 の共 鳴周 波数 が 僅 かずつ 異 な る。

(1)に つ い て は 、 す で に2-2-2で 述 べ た よ う に 核 ス ピ ン1と 軌 道 角 運 動 量J

と の 相 互 作 用 に 起 因 す る。 こ の 様 子 を 図2-11に 示 す 。 図2-11に お い て 、 最

1 工
J'.1

J.1
mJ=一701

(a)核 ス ピ ン1=0の 場 合

III===III
ml=一101-101-101

(b)核 ス ピ ン1=1を も つ が 、

Jと1が カ ッ プ リ ン グ して い な い 場 合

II
mF=一22

(c)Jと1が カップリング している場合

図2-11超 微 細構 造 を もつ同位 体 で の遷 移
(直 線偏 光 で 励起 した場合)

一 旧

G-101_`・1駒 属100
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上 段 の図 は核 ス ピン1=0でJ=1の 下準位 か らJ'=1の 上 準位 へ の励 起 に お け

る遷移 の パ ター ンを示 して い る。 上 下準位 のJ値 が1で あ るた め、 各 々2J+1=

8つ の サ ブ レベル が縮退 して お り、 直線偏 光 で 励起 した場 合m」 ・=0→mJ'=0の

遷移 は禁 制 で あ る。 したが っ て下 準 位 に存在 す る原 子の2/3し か 励起 され ない。

中段 の図 は、 同位体 が核 ス ピ ン1=1を もつ が、 超 微細 相 互作 用 しない(ま た は相

互 作用 が非 常 に弱 い)場 合 の遷移 パ ター ンに相 当す る。 この場 合原 子 核 は系 のハ ミ

ル トニ ア ンを変化 させな いた め、 核 ス ピ ンは1つ の サ ブレベ ル に21+1個 の 自由

度 を導 入 した にす ぎず、mJで 表 わ され る1つ の サ ブ レベ ルが21+1個 のm1で 表

わ され るサ ブレベル の集合 と考 え る ことがで きる。 この1とJが カ ップ リン グを起

こ して いな い状態 で は、 系 を表 わす の に良い 量 子数 はJとmJの ままで あ る。 超 微細

相互 作用(1とJの カ ップ リン グ)は 、 準位 の エ ネルギ ー値 を シフ トさせ ると とも

に、mJとmlで 表 わ され る状 態 を混 合 し、mFで 表 わ され る状 態 を つ くる。 その ため

直 線偏光 で励起 した場合、 △mF=0と な る遷移 が 起 こ る。 そ の結果 最下 段 の図 を見

て わ か るよ うに、 下 準位 のす べて の サブ レベ ルか ら上準 位 に至 る遷 移 が起 きる。 こ

の よ うに超.微細構 造 が無 い と きよ りも超 微細 構 造 が ある方 が上 準位 に至 る よ り多 く

経 路 が出現 す る。 この事実 は選 択 則 を利 用 した同位 体分 離 の原 理 で あ り、 第4章 §

4-4で 実 験 によ り明 らか に した。

表2-29)に 超 微 細構造 が あ る場合 とない場 合 で の励 起 され ない サ ブ レベ ル の数

を示 す。

表2-2励 起 で きな い サ ブ レベ ル数

transition

J→>J署

超微細構 造な し 超微細構造あ り

linear circular linear circular

J'=J+1 0 0 0 0

J'=J 1(0) 1 0 1

J'=J-1 2 2 2 3

(0)forJ=halfoddinteger
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(2)に つ いて は、 各 遷移 の双 極子 行列 要 素 が異 なる こ とに起因 して い る。 核 ス

ピ ン1≠0の 場合、

〈誼 劇JIF>ニ(.・,J+1+F+](2F+・ 〕〔2F・ ・〕

FJ1}tJIIdllJ}SLR
(2-15)

で あ り、 さらに量子 数Fで 表 わ され る各 レベ ル は2F+1個 の サ ブ レベル に縮退 し

て お り、 これ らの双 極 子 行列要 素 は

<伽ld押m>・ 〔一・)F-m●(FIF-mqm)(」rFlblJIF》(2-16)

で 与 え ら れ る。 こ こ で{}は6jシ ン ボ ル51、()は3jシ ン ボ ル5》 で あ る 。

(3)に つ い て は 、 超 微 細 構 造 分 裂 の 相 互 作 用 エ ネ ル ギ ーbz依 存 し て お り、 共 鳴

周 波 数 差 はCasimirの 式(2-6)で 与 え ら れ る。

[2]モ デ ルで の取 り扱 い

超 微 細構 造 を モ デル化 す る場合、 上 で述 べ た(1)～(3)の うち(1)に つ い

て は非 常 に難 しい問 題 を含 んで い る。 例 として1=3/2を もつ 同位 体 のJ=1/

2→J=1/2の 遷 移 に ついて考 察す る。(図2-12)

図2-12に 示 す よ うに2準 位 問 の遷移 は2-state間 の遷移 の単 な る和 で はな く

8の 字 型 の4-stateが 関 与す る遷 移 も含 まれ てい る。 この4-stateを 含 む励起 ダ

イナ ミク スを記述 す るに は17個 の実 数変 数 を扱 うこ とに なる。4波 長3段 階電 離

の よ うに さらに上準 位 までを含 む 励起 スキー ム を考 え る場 合、 変数 の数 は膨 大 とな

り(例 え ばN-stateを 含 む な らば、 実 数 変 数 の数 はN2+1個)、 それ らを解 くこ

とは困 難 で あ る。

この問 題 に対 し、 準位1(量 子 数J)か ら準位2(量 子数J')の 遷 移 を考 える

とき、 表2-3に 示 す とお り超微 細 構 造 内で は
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F.1 mF.一101

・2・7012

J'

J'

J'

図2-12 Jニi/2→J'=1/2,1=3/2に おけ る超微 細構 造
単 な る2準 位 系 の集 合 で はな く、 選 択則 が 変 わ るため に
複 雑 な遷 移 が起 こ る。 閉 じた系 も出現 す る。

=J-1の と き

=Jの と き

=J+1の と き

F'=F-1

F'=F

F'=F十1

(2-17)

の 遷移 が最 も強 い とい う事実 を利用 す る。 例 え ばUで は基 底 準位 のJ値 は6で あ る

が、 効 率 を考慮 して式(2-6)に 従 いJ=7に 励起 す る場 合、 上準 位 のF値 が下

準 位 のF値+1と な る遷移 の強 度 が、 全体 の90%近 くを 占め てい る。 この傾 向は

J値 が 大 き くな るほ ど強 くな る。 この最 も強 い遷 移強度 を もつ遷 移 の みを考慮 す る

こ とで、4波 長3段 階 電離 ス キー ム の場 合 で も、 す べて5-statesyste皿 の集 ま り と

み なす こ とが で き1組 の基 本式 で 励起 ダイナ ミクスを精度 よ く計算 で きる。 遷移 強

度 が弱 い と して無 視 した遷移 を考 慮 す る と、 閉 じた系 がで きる。 例 えば図2-12
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で は 、(Fニ1,皿F=_1)一(Fニ2,皿F・=一1)一(Fニ1,皿F=一1)一(Fニ2,mF=一1)は 閉 じ た 系

を 構 成 し て い る。 こ の よ う な 閉 じ た 原 子 系 で の 励 起 ダ イ ナ ミ ク ス に つ い て は 研 究 さ

れ た 報 告 は な く、 遷 移 強 度 が 無 視 で き な い 程 度 に 強 く な る と 各 遷 移 の 位 相 関 係 が 重

要 に な っ て く る 可 能 性 も あ る。 そ こ で 無 視 し た 遷 移 の 影 響 に つ い て は 第4章 §4-

3高 速 断 熱 通 過 で 考 察 し た 。

表2-3超 微細構 造内での各遷移強度の比

1 J J。 F』F-1 F'.F
o

F'.F+1

3
2

(Gd)

z 1 ss.3 28.0 2.7

2 2 17.7 64.6 17.7

2 3 0.5 13.3 86.2

3 3 9.7 80.6 9.7

3 4 0.2 7.6 92.2

4 4 s.o 88.0 6.0

4 5 o.i 4.9 95.0

5 5 4.1 91.8 4.1

7
2

(u)

5 4 80.2 18.4 1.4

5 5 75.5 ss.o 15.5

5 6 0.7 13.4 85.9

6 6 11.5 77.0 11.5

6 7 0.3 10.1 89.6

7 7 8.8 82.4 8.8

7 8 0.2 7.8 92.0

§2-5励 起 ダ イ ナ ミ ク ス シ ミ ュ レ ー シ ョ ン コ ー ド

§2-4ま で の 基 本 的 考 察 よ り、 開 発 し た 励 起 ダ イ ナ ミ ク ス シ ミ ュ レ ー シ ョ ン コ

ー ドに つ い て 簡 単 に 述 べ る 。

現 在 最 も レ ー ザ ー に よ るUやGdの 濃 縮 に お い て 、 最 も 有 望 と さ れ て い る 銅 蒸 気

レ ー ザ ー 励 起 色 素 レ ー ザ ー を 光 源 と す る シ ス テ ム を 考 え る 場 合 、 分 離 対 象 で あ るU

やGdの 第 一 イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル(一6.2eV)と レ ー ザ ー の 波 長(570～

650nm)か ら 、 励 起 ・電 離 の ス キ ー ム は4波 長3段 階 電 離 ス キ ー ム と な る。 そ
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図2-13に 示 し た モ デ ル を 考 え た 。

コ ピ ー一一L!ン ト励 起 ダ イ ナ ミ ク ス で はEinsteinのA,B係 数 で は な く、Rabi周 波 数

が 最 も 重 要 な パ ラ メ ー タ ー と な る。 コ ヒ ー レ ン ト相 互 作 用 の 領 域 で は 原 子 ・光 コ ヒ

ー レ ン ス 系 と も 呼 ぶ べ き 一 体 系 が も つ 固 有 振 動 数 で 応 答 速 度 が 決 定 さ れ る。 こ の 固

有 振 動 数 がRabi周 波 数70)で あ る。Rabi周 波 数 と レ ー ザ ー 光 強 度 と の 関 係 は

S2=hE・ 丑、厚
(2-18)

で与 え られ る。 こ こでEは レーザ ー電場 の振 幅 の大 きさ、pは 遷移 双 極子 モー メン

ト、hは プラ ンク定 数、1は レー ザー光 強度 で あ る。 コ ヒー レ ン ト励 起 を特 徴 づ け

るこのRabi周 波数 は、

(1)相 互 作 用の強 さ

(2)準 位 密 度 の振 動 の周 波数

の2つ の意 味 をもつ 重要 なパ ラメー ター で あ る。Rabi周 波 数 を実際 の レー ザー 光強

度 に換算 す るには、 式(2-18)か らわか る ように遷 移 双極 子 モー メ ン トpが 必

要 で あ る。UやGdで は遷移 の双 極 子 モー メ ン トは ほ とん ど報 告 され て い ない。 ま

たRabi周 波 数 と時 間 の積 が 同 じで あれば、 励 起 ダイナ ミク スは 同 じに な る。 す なわ

ち各準 位密 度 や分極 の時 間変 化 は 同 じふ る まい を呈 す る。 この2つ の理 由 か ら励 起

ダイナ ミクス シ ミュ レー シ ョンコー ドの 開発L¥Yあ た って は、 レーザー 光 強度 そ の も

ので は な くRabi周 波数 を用 い る。

図2-13に おい て Ωk(k=1,2,3,4)は 準位kか ら準位k+1へ 励 起 す

るレーザ ー のRabi周 波数、 △k(k=1,2,3,4)は 次式 で 定義 され る励起 レー

ザー光 の周波 数 と遷移 のBohr周 波 数 との差(detuning)で あ る。

△=V-Vk .k+1　 し　

=・ 。
_一(E、.1-E、)/h

(2-19)

ま た 各 励 起 準 位 か ら の 緩 和 γk(k=3,4,5)を 考 え た 。Heisenbergpictureか

ら 得 ら れ る レ ー ザ ー に 対 す る 原 子 の 応 答 は 、 次 の 基 本 式 で 表 わ す こ と が で き る。
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窪 ・ 一 会[atom・H..hexcnce
,P]+ρ_、 。m

(2-20)

こ こ でHaは 原 子 の 自 由 ハ ミ ル トニ ア ン、Hc。h。renc。 は レ}ザ ー ≒ の 相 互 作 用 ハ ミ

ル トニ ア ン、 ρ,a,d。 。は 緩 和 項 で あ る。 電 気 双 極 子 に よ る 相 互 作 用 の み を 考 え 、 か

つ 衝 突 や 寿 命 に よ る 緩 和 を 省 略 し て 書 き 下 す と 式(2-21)と な る。

式(2-21)で ρkkは 準 位kの 分 布 数 密 度 を 表 わ し、 ρ1。G<m)は 準 位1と

準 位m間 の 位 相 関 係 に 依 存 し た 量 で 原 子 間 の コ ヒ ー レ ン ス を 表 わ す 。

E1

YS
-E

S
4a

_上 ト
ム3 _一.

E3/㌦　
△1△2

∴ ＼E2一
図2-13 4波 長3段 階 電 離 ス キー ム

UやGdで は銅 蒸気 レーザ ー励 起色 素 レー ザー を用
い て、 この励 起 ・電 離 ス キー ムで同位 体 の 分離 が行
な われ る。
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準位1の 分布数密度

φ11一 量 Ω 〈ρ13一 ρ31)

準位2の 分布数密度

per=2iS2、(P23P32)

準位3の 分布数密度

per=ZiS2、(ρ ジ ρ紹)一 号iΩ κρ23一 ρ32)

一2iS2
,(P,3-Pa,)一 γρ 、。

準位4の 分布数密度

P44=2iS2、(ρ 菊 一 ρ54)一2iS2、(ρ34一 ρ娼)一 γ、ρ嗣

準位5の 分布数密度

P55一 一2iS2、(ρ 菊 一 ρ54)一7,ρ55

イ オ ン

P.ｫ,=Y5P

P,2一 一{i(△1一 △ 」}P,2+1i2(Ω 、ρ13一 Ω1ρ32)

P13一 一(i△1+(3L)P,、

1,

P,4一 一{i(△1+△ 、)+r42}P,、

1,

一41一

(2-21)

+至i(Ω1ρ ・1+Ω ρ1・ 一 Ω ・ρ33+Ω ・ρ・2)

+1Σ1(Ω ♂)13+Ω4ρ15一 Ω1ρ34)



P,5一 一{i(へ+△ 、+△4/+(5G}P,5+1i2(Ω ρ ズ Ω ρ35)

P23(i△ 、+/32)P23+2(SL2Y22+Ω ρ。+Ω ρ パ Ω ρ33)

P24=一{i(△ 、+△3/+(42}P24+1i2(3P23+,L4P25-yL2Y34J

φゐ=一{i(ら+△ 、+△4/+152}ρ 飾+ii2(4P24一 Ω 細

φ糾 一 一(i△ 、+i32+Y42)ρ 糾

+1i2(3P33+Ω ρ35一 Ωρズ Ωρ パ Ω洞

ρ35一 一{i(△,+△4/+(32+Y$2}ρ 、,

+ii2(""4P34一__1P15一 Ω ρ ガ Ω ρ 葡)

φ菊 一 一{i△ 、+(42+/S2}P45+1i2(Ω ρ 唱 一3P35一 Ω 瀞55)

この計 算 コー ドを実 験 との比 較 や同位 体 分離 に適 用す るため には、 超微 細構 造、

準 位 の縮 退 を取 り入 れ る必要 が あ る。 これ らの モ デル での 取 り扱 い につ い ては、 §

2-4で す で に考 察 を行 な ったの で ここで は新 た に述べ な い。

次 に シ ミュレー シ ョン コー ドの フ ロー チ ャー トを図2-14に 示 す。Rabi周 波 数

やパ ル ス波形 な どの初 期 パ ラ メー ター設定 後、 各 同位体(7つ の同位 体 に つい て計

算 可能)、 超 微 細分 裂 した各準 位F、 さらに磁 気 サ ブ レベ ルm、 ドッ プラー広 が り

を考 慮 す るた め に各 周 波 数 δにつ いて繰 り返 し計算 を行 な い、 各 準位 の分 布数 密度

の時 間 発 展等 を 出力 す る。 こ こで 開発 した励 起 ダイ ナ ミク スシ ミュレー シ ョンコー

ドは次 節 以下 で用 い て い る。
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初期パラメーターの設定

図形出力の指定

各同位体kに ついて反復
E

各超微細 分裂 レベルFに つ いて反復(1=a)
E

各サブレベルmに ついて反復
E

周波数成分 δについて反復
E

1基 本式の時間積分1

W

各準位密度 の出力

周波数領域での時間発展

周波数積分値の時間発展

図2-14励 起 ダ イ ナ ミ ク ス シ ミ・ユ レ ー シ ョ ン コ ー ドの
フ ロ ー チ ャ ー ト

§2-6高 効率 励 起 に 関す る考 察

2-6-1励 起 パ ル スの タイ ミン グ

多 段 階電 離法 に よ り同位 体分 離 を行 な う場 合、 レー ザ ー の タイ ミン グと して は大

別 して

(1)時 間遅 れ(～ パ ル ス幅)を つ け て照射

(2)同 時照射

の2つ の場 合 が考 え・られ る。 物 理 的 には(1)の 場合 は各 段毎 の励起 を別々 に考 え

る ことが で き、2準 位原 子 系 の集 合 と見 なせ る。 一方(2)の 場 合 は多 準位 原子 系

を1つ の単 位 として、 そ の中 で縮退 や超 微 細構 造 な どを扱 う必要 が あ る。 解 析 の困

難 さの点 で は(2)に 比べ て(1)の 方 がは るか に易 しい。

励起 準位 の寿 命 が パル ス幅 に比 べ短 ければ、(2)の 方 が イオ ン化 率の 点で有 利

で あるの は明 白で あ る。 も し寿命 に よる緩 和 を無視 で きた と して も以 下の 理 由に よ

り(2)の 方 が有 利 で あ る。
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時 間遅 れ をつ けて 照射 す る と、 そ の時間遅 れ の間 に縮退 の効 果、 レーザ ー の強度

ゆ らぎ、 周波 数 ゆ ら ぎ等 の コ ヒー レ ンス を乱 す効 果b"よ って分 極 が減 衰 して し まい、

上準 位 に1/2程 度 しか励起 され な くな る。N段 で電 離 に至 る とすれ ば、(1)の

場合(1/2)Nの 原子 しか イ オ ン として取 り出す こ とが で きな い。 一方(2)の 場

合 は上 述 の飽和 効果 が起 きない た め、 す べ て の原子 をイ オ ンと して取 り出 す こ とが

可 能 であ る。

2-6-2励 起 パ ル ス波 形 と励起 ス ペ ク トル

励起 ダ イナ ミクス のモ デル化 と して、 お も に原子 系 の取 り扱 いに つ いて述 べ た が、

こ こで は入 力 として与 え られ るレー ザー パ ル ス波形 とそ の励起 スペ ク トルに つい て

述 べ る。

2準 位 系で の基 本 式 におい て、 励 起パ ル ス を矩形 波 と した と き唯 一 解析 解 が見 い

だせ、 上 準位 の分 布 密度 は

iC、〔T)IZ・{Ω ・/(げ ・△・)}・・n・(S22+02T/2)
(2-22)

と な る。 こ こ でTは 矩 形 パ ル ス の 幅 、 △ は 離 調 、 Ω は ピ ー ク のRabi周 波 数 で あ る。

上 式 で Ω<△ と す る と

IC2(T)IZ一 一S22/OZsin2(OT/2)
<2-23)

と近似 で きる。 これ に対 し矩 形波 の フー リエ変 換 は、

lE〔T)12・4E。2/△2sin2(△T/2)・(2-24)

とな り、 式(2-23)と 同様 の 形 を してい る。 図2-15に 励起 ス ペ ク トル とレ

ー ザー波 形 の フー リエ変換 ス ペ ク トル との関 係 を示 す。 図2-15(a)は5ns

の 矩形 パ ル スで2準 位 系原 子 を励 起 した場合 の励起 スペ ク トル で あ る。0.5ns

毎 の密 度 を点 線 で示 し、2.5nsと5nsの 時 の上 準位 密 度 を実線 で示 した。 時

刻0か ら5nsと パ ル ス幅が 長 くな るに従 って、 励起 され る周 波数 範 囲 も狭 くな っ
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て い く様 子 が よ くわか る。(b)は5ns矩 形 パ ル スを フー リエ変 換 した スペ ク ト

ル、 す な わち レー ザー の スペ ク トルで あ る。(a)、(b)よ り励起 スペ ク トルが

レーザ ー波 形 の フー リエ変換 スペ ク トル にな っ てい る こ とが よ くわ か る。

レー ザ ー につい て は完 全 に コヒー レ ン トで あ る と仮定 してい るの で、 図2-16

(a)に 示す よ うに モー ドロ ック レー ザ ーで励 起 す る場 合、 パ ルス列 の各 パ ル スの

位 相 が合 って い る場 合 の みを#$cう こ とが で き る。

超微 細構 造 の よ うに広 い範囲 に散在 す るス ペ ク トルを励 起 す るに は、 高強 度 の レ

ーザ ー光 を スペ ク トルの適 当 な位 置 に固定 して、 飽和 広 が り効果 に よ り励起 す る一

般 的な方 法 よ りも、 図2-16(a)に 示 した モー ドロ ックレーザ ー のパ ル ス列 の

よ うに、 レーザー の スペ ク トル 自体 を広 げて 励 起す る方 法 が よ り有 効 で あ ると考 え

られ る。(a)に 示 したパル ス列 で は幅1GHz(N1/1ns)内 で200MH

z(～1/5ns)間 隔 で モー ドが で き る く し型 のス ペ ク トルが で き るため、(b)

,(c)に 示 す よ うに広 い周 波数 範 囲 にわ た って励 起す る こ とが で き る。 パ ル スに

N
C

3
N

O
i

a

a

(a)
it

/;1;.

f'

一父＼!

蟄

ilニ.:

一〇.5-0.4-0.3-0.2-0.700.10.20.30.40.5

△ 《GHz)

言
v

惹
望
2
c

(b)
Sns(FWHM)squarepulse

一〇.5-0.4-0.3-0.2-0.100.1

e(cliz)

0.20.30.40.5

図2-15 レ ー ザ ー 波 形 と 励 起 ス ペ ク ト ル

(a)矩 形 パ ル ス(FWHMニ5ns)で 励 起 し た 場 合 の 励 起 ス
ペ ク ト ル(上 準 位 密 度)の 変 化

(b)矩 形 パ ル ス(FWHMニ5ns)の フ ー リ エ 変 換 ス ペ ク トル
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振 幅変 調 をか けて広 い周 波数 範囲 にわ た り励起 す る方 法 に つい ては、 詳 細 な研 究が

す で にGoldbergら1Pに よ りな され て い る。

(a)o.i

Sns

tt一一'1
U.1

N

G

O._................._......
0

t[ns]
50

r=1ns(FWHM)
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図2-16位 相 の合 ったパ ル ス列 に よ る励起
(a)モ ー ドロ ックレー ザー のパ ル ス列
(b)下 準 位密 度 の変 化
(c)(b)の3次 元図。 パル ス数 の増 加 に従 い、 その パ

ワー スペ ク トル と同 じ形 で 励起 が進 行 す る。
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2-6-3ド ップ ラー広 が りの影 響

コヒー レ ン ト励 起 特有 のRabi振 動 の周 波数 は2準 位原 子 系で は522+02で 与 え ら

れ る。 こ こで Ωは共 鳴状 態 に ある原 子 の感 じるRabi周 波 数、 △は レー ザ ー周波 数 と

遷移 の共 鳴周 波数 の 差(detuning)で あ る。 従 って ドッフ。ラー 広 が りを もつ スペ ク

トルの場 合、 共 鳴 してい る原 子群 と ドップ ラー広 が りの翼 の完 全 に は共鳴 して いな

い原 子群 とで はRabi周 波数 が522+02/Ω 倍 異 な り、 分 極 の変化 を通 じて分 布数

密 度 の平均 化 として作 用す る。

ドップ ラー広 が りの影響 を知 るた めに、3準 位 原子 系 に おい て Ω1=Ω2と して各

準 位密 度 の時 間発展 を計算 した。 イ オ ン化 は最上 準位 か ら、 イ オ ン化 率 γ=0.0

2GHzで 起 こる と した。 図2-17は 完 全 に レー ザー周 波数 を原 子 の吸収 線 に共

鳴 させ、 かつ ドップ ラー広 が りを考慮 しな い場合 につい て示 してい る。Rabi周 波 数

を大 き くしてい くと各準位 密 度 の振動 周期 は短 くな るが、 準位密 度変 化 の包 絡線 は

同 じで あ り、 イオ ン量 に変化 は見 られな い。 す な わち この 場合励 起 ダイナ ミクス は

イ オ ン化 率 に支配 され てい る とい え る。

図2-18は 図2-17と 同 じ条 件で、 ドップ ラー広 が りを考慮 し た場 合 につ い

て示 した。 ドップラー 幅 は、 半値 全 幅でO.2GHzと した。 Ω1=Ω2=0.04

GHzで は、 ドップ ラー広 が りを もつ吸 収線 の中 の一部 分 しか 励起 で きず、 全 体 と

して のイ オ ン量 は低 い。Rabi周 波 数 を増 加 させ るにつ れ て、 吸 収線 全 体 を励起 で き

る様 にな りイ オ ン量 は増加 す る。 す なわ ち飽和 広 が りを利 用 して、 広 が った吸 収線

の よ り広 い周波 数成 分 を励起 し、 イ オ ン量 を増 加 させ る こ とがで きる。 しか しΩ1=

Ω2=1.OGHzの 場 合 の よ うに、 Ω〉>ド ップ ラー幅 とな る と吸収 線 全体 が完 全

に共鳴 す るよ うに な り、 ドップ ラー広 が りが無 い と考 えた図2-17と 変わ らな く

な る。

以上 の ことか ら ドップ ラー広 が りをも つ吸収 線全 体 を励 起 す るに は、Rabi周 波数

を ドップ ラー 幅(半 値 全幅)程 度 にす るこ とが必 要 であ るこ とが わか る。Rabi周 波

数 を さらに大 き くすれ ぱ、 すべ て の原子 をイ オン化 で き るが 同位体 分 離 で は、 非標

的 同位 体 との 同位体 シフ トとの関係 でRabi周 波 数 の上 限 が決 まる。
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2-6-4Rabi周 波 数 とイ オ ン化率 の最 適 組合 せ

最後 に3準 位 系 で のRabi周 波数 Ω とイ オン化 率 γの最適 組 合 せ を示 す。 こ こで は

Ω と γの組合 せ に よ る効 果 が よ く分 か る様 に空 間縮 退 は考 え ない。

図2-19(a)に γを0.2GHzに 固定 して、 Ω1と Ω2を 変 化 させ た時 の生

成 イ オ ン量 を示 す。 Ω1～ Ω2と な る対 角線 上 で イ オ ンが最 も増 加 して い く様 子 がわ

か る。 時刻t=4nsま での イ オ ン量、 すな わ ち決 ま ったパ ル ス幅 で の生成 イ オ ン

量 で あ る こ と、 Ω〉 〉 ドップ ラー 幅 とな ると吸 収線 全体 が共 鳴状 態 とな る こ とか ら、

当然大 きな Ωで イ オ ン量 は増 大す るが、 Ω1'》 Ω2≦ γとな る組合 せ で、 最 も効 率 的

な励起 が 行 なわれ てい る こ とが わ か る。 図2-19(b),(c)は 、 それ ぞれ Ω

1,Ω2を0.2GHzに 固定 して、 Ω2,γ お よび Ω1,γ を変 化 させ た と きの イ オ

ン量 で あ る。 いず れ もRabi周 波 数 とイ オ ン化 率 のバ ラ ンス を極 端 に くず す とイ オ ン

量 は低下 し、S2t^一522^一yで 効 率 的 な励起 が 行 な われ てい る こ とが わ か る。

あ るRabi周 波 数 で励 起 す る場 合、 すべ ての 原 子 を イ オン化 す るに は パル ス幅 を十

分 長 くとれば よい。 また逆 にパ ル ス幅 が決定 され て.いる場 合 には、 す べて の原 子 が

励 起 され イ オ ン とな るRabi周 波数 まで、 Ωを増 加 させれ ば よい。 これ らの こ とは当

然 であ るゐ玄、 効率 を追求 す る な らば限 られ た レー ザ ー エネ ル ギー、 す なわ ち フルエ

ンス1τ(1は レー ザ ー光強 度、 τはパ ルス 幅.)で のRabi周 波 数 とパ ルス幅 の最 適

化 を行 な うべ きで あ る。 そ こで Ω(x:/丁 であ るか ら、 Ω2τ=0.5一 定 と して Ωを

変 えて と きの分 布数 密 度 を計 算 し、 図2-20に 示 した。(a)は ドップ ラー 広 が

りの ない場 合、(b)が ドップ ラー広 が りが あ る場 合 で あ る。 ドップ ラー 広が りの

ない場 合 で は、Rabi周 波 数の 大 き さに関 わ らず 長 い パル ス の方 が有利 で あ る。 これ

は励起 の ダイナ ミクス が Ω τに比 例 す るか らで あ る。 しか し ド ップ ラー広 が りの あ

る場 合、 必 ず しも長 い パ ルスが有 利 にな る とは限 らな い。 Ωが ドップ ラー 幅 に対 し

て小 さけれ ば、 吸 収 線 の一部 しか励 起 で きな い ため、 イオ ン量 は低 くな る。 Ωが増

加 す るにつ れ て、 吸 収線 のよ り広 い部分 を励 起 で き、 レー ザ ーのバ ン ド幅 と ドップ

ラー幅 が同程 度 に な る と きイ オ ン量が最 大 とな る。 さらに大 き な Ωで は吸収線 全 体

を 励起 で きるが、 原 子 が イ オン化 の あ る最 上 準位 に到達 しイ オ ン化 が起 こ るに十 分

な 時 間が ない ため、 イ オ ン量 が低 下 す る。 さ らに こ の Ωの 領域 では ドップ ラー広 が

りの有 無 に イ オン量 は関係 しな くな る。 なぜ な ら飽 和 広が りの ため に吸 収 線全体 が

共 鳴励 起 され るか らで あ る。
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図2-20パ ル ス エ ネ ル ギ ー 一 定 条 件 下 で の 各 準 位 密 度 の 時 間 発 展

(S22z=0.5)

(a)ド ッ プ ラ ー 幅=O,(b)ド ッ プ ラ ー 幅=0.4GHz

ド ッ プ ラ ー 幅 を 考 慮 す る と、 レ ー ザ ー の バ ン ド幅 ～ ド ッ プ ラ ー

幅 と な る パ ル ス 幅 で イ オ ン 量 最 大 と な る。
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パル ス幅 を横軸 に と り、 イ オ ン量 をプ ロ ッ トした もの を図2-21に 示 す。 Ω2τ

す なわ ちパ ル スエ ネ ルギー を増加 させ れ ば、 同 じパ ルス幅 での イ オ ン量 が増 加 す る

の は当然 で あ るが、 決 まった パル ス エネ ルギ ー を もつ場合 パル ス幅 ～1/(ド ップ

ラー幅/2)と な る とき、 最 大 の イ オ ン量 が得 られ てい る。 す なわ ち これ は レーザ

ー のバ ン ド幅 と ドップラー幅 との マ ッチ ングが とれ た と き、 最大 の イ オン量が 得 ら

れ る こ とを示 してい る。
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図2-21パ ル ス エネル ギー一 定 条件 下 で のイ オ ン量 のパ ル ス幅依 存性

§2-7む す び

レーザ ー 同位体 分 離 にお け る光 反応 過 程 の基 本 的考察 と して以下 の 研究 を行 な っ

た。

高 効率 励起 を達 成 す るため に、 光反 応 過程 での レーザ ー と原 子 の相 互作 用 の基本

モ デル を構築 した。 さらdzエ ネル ギー準 位 の空 間縮 退 や超微 細 構造 の 効果 を考 察 し、

これ らを取 り入 れ た4波 長8段 階 電 離 スキ ー ムの モ デル化 を 行 ない、 励起 ダイナ ミ

クス シ ミュレー シ ョン コー ドの 開発 を した。

空 間縮 退 の考 察か らは、 多 段 階励 起 に おい てJ値 が減少 して い くよ うに準位 を選
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ぶ と、 イ オ ン化 へ至 る遷・移 を起 こす ことがで きな いサ ブ レベ ルが 増大 して い くため、

J値 が増 えて い くよ うに選 ぶ べ きで あ る こ とがわ か った。 この結 果 は励 起 の詳 細 に

依存 せ ず、 選 ん だ準位 のJ値 の み で決定 され て しま うた め、 高効 率 励 起 を達成 す る

ため に は必ず 考慮 す る必 要 が ある。 また方 向 量子 化 に よ り、 分布 数 密 度 に ビー トが

生 じ る。

超微細 構 造 につ い ての考 察 か らは、 核 ス ピ ン1と 電子 の軌道 角 運動 量Jと の カ ッ

プ リング に よ って選 択 則 が変 わ り、 空間縮 退 を考 え た と きには励 起 で きなか っ たサ

ブ レベ ル の1部 が 励起 で きる よ うにな る こ とが わか った。 また遷 移 強 度 の強 い遷移

のみ を考 慮す るこ とで、UやGdで は精 度 よ く超微 細 構 造 の励 起 を計 算 で き る可能

性 を示 した。

つ いで 開発 した シ ミュレー シ ョン コー ドを 用 いて、 ドップ ラー広 が りの影 響 につ

い て考 察 をな行 な っ た。 その結 果 ドップ ラー 広 が りをもつ 吸収 線全 体 を励起 す るに

は、Rabi周 波数 を ドップ ラー 幅程 度 にす る必 要 が あ り、 ま たパ ル スの エ ネル ギー を

一定 と した場合、 パ ル ス幅の 逆数 が ドップ ラー 幅程 度 に な る と き、 す な わち レー ザ

ー のバ ン ド幅 と ドップ ラー幅 の マ ッチン グが とれ た とき最 も効 率 よ くイオ ンが生 成

され る こ とが わ か っ た。 さ らに多 段 階 励起 で は、 各段 を励 起す る レー ザ ー のRabi周

波 数 が同程 度 の大 き さで、 か つイ オン化率 と同 じ場 合が 最 も効 率 の よ い励起 が で き

る ことをTし た。
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第3章 光反応過程 の基本的パ ラメー ターの測定

§3-1は じめ に

緒 論 に お いて実 用化 で の問題 点 の1つ に、 分 光学 的 デー タの集積 を挙 げ た。 レー

ザ ー同 位 体分 離 に お ける光反 応過 程 で の基本 的 パ ラメー ター とな るの は この分 光 デ

ー タにほ か な らな い。 これ ら基本 的パ ラメー ター と して は、

(1)準 位 の エネ ルギー値

(2)準 位 のJ値

(3)準 位 の寿 命

(4)同 位 体 シフ ト

(5)超 微 細 構造 定数

(6)遷 移双極子 モー メン ト(Qく!扇 礁)

(7)電 離 断 面積

の7つ が考 えられ る。(1)、(2)に つい て はU,Gdと もにす で に多 くの準位

に つい て調 べ られ て い る。 しか し(8)'》(7)の デー タに 関す る報 告 は少 な く、

特 にUに 関 しては ほ とん どな い。 この章 で は次章 以下 で行 な う励起 ダ イナ ミクス と

パ ル ス伝 播 効果 の研 究 に際 し、 スペ ク トルやRabi周 波数 な どの おお よ その大 き さを

把握 す るた めに行 な ったGd原 子 の分光 デー タの測 定 に つ いて述 べ る。

§3-1同 位体 シ フ ト、 超 微細 構 造定 数

Gd原 子 の エ ネル ギー準位 に関 す るデ ー タはw.C』artinら1》 に よ る もの があ るが、

レー ザ ー 同位体 分離 で必要 とな る同位体 シフ トや超微 細構 造 に関す る報告 はほ とん

どない。 通 常第1段 目の励 起準 位 の 同位体 シ フ トを利 用 して選 択励 起 を行 な うため、

550"'650nmの 波 長領域 にお いて レー ザ ー誘 起蛍 光 法 に よ り基 底 準位 とそれ

に近 い3つ の 準安 定準 位 か らの20の 遷 移 につ いて 吸収 スペ ク トル を測 定 し、 同位

体 シフ トと超 微細 構造 定 数 を決定 した。

実験 装 置 の ブ ロ ック図 を図3-1に 示 す。 光 源 に は単一 モー ド発振 のcwリ ン グ
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色 素 レー ザー(CoherentCR-699-29)を 用 い、Gd金 属 を電 子 ビー ム加熱 して発生

す る蒸 気 を コ リメー トして得 られ た原子 ビー ムtz集 光 照 射 した。 蛍光 は光電 子 増倍

管(HAMAMATSUR955)で 検 出 し、 ロ ック イ ンア ンプを通 じて記録 計 に 記録 した。 照

射領域b`け る レーザ ー光 の平均 パ ワー密度 は吸収 の飽 和 を防 ぐため10W/cm

2以 下 に抑 えた。 ス ペ ク トル の分解 能 は35MHz程 度 で あっ た。

測 定結 果 の1例 を 図3-22,に 示 す。Gd同 位体 の 自然 存在 比 は表3-1に 示す

通 りで あ る。7つ の 同位体 が 存在 し、 そ の うち質 量数155、157の 同位体 は核

ス ピン1ニ3/2を もち他 の 同位体 につ いて は1=0で あ る。 超微 細 構造 をも たな

い偶数 質 量 の同位 体 について は、 測定 され た スペ ク トル の 吸収 ピー ク の高 さと自然

存 在比 を比較 す る こ とに よ り同定 が容 易 に行 なえ る。 一 方超 微細 構造 を もつ同位体

に対 して 各吸 収成 分 の強 度 は式(2-7)で 表 わす ことが で き る。 また超 微 細構造

の各成 分 の エ ネル ギー準 位W(J,1,F)1ま 式(2-6)で 計 算 で きる。

超微 細構 造 を解 析 す るため には式(2-7)を 用 いて 各 同位体 につ いて6本 以上

の 吸収 ライ ンを同定 し、 その周 波数 間 隔 よ り式(2-6)を 用 いて 超微 細構 造 定数

A,Bを 決 定 した。

wavemete「 ＼ ＼

vacuumchamber
variableneutral
densityfilter

vapor
monitor

ヤ

Arionlasercwringdyelaser
_n

畏
mechanical

chopper

一緊

u

O

atomicbeam

atomicbeam
controller

i
electronicsforfrequency
stabilizationandscanning

power
monitor

aperture

photomultiplier

chart

recorder lock-inamplifier 卜

図3-1吸 収 スペ ク トル測 定実 験装 置
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Isoioplc

Composition

Natural3)
Abundance(%)

Nucl。 。,4)
Spin

is2Gd 0.2 0

isaGd 2.y5 0

155Gd 14.73 3/2

assGd 20.47 0

157Gd y5.68 3/2

158Gd 24.87 0

isoGd 21.90 a

表3-1
Gd同 位 体 の 自然 存 在比 と
核 ス ピ ン量 子数

(a) iaoGd
+seGd

¶57Gd

aｰGd

+ssGd

is.Gd

0 i 2

ソ(GHz)

3 4

(b)

a

iseGd

b

a

156G`d

a脚

C

雪

b'

a

is7C.d
,

tssGd F F'

8 a, 13/4 15/2

b b' 電v2 13/2

C C 9/2 11/2

d d' Biz 9/2

e a' 13/2 13/4

r 響' 1て!z ¶1/z

9
,9

9/z 9/2

d

9

C■

a.Gd

f●

d'

9

i z 3 4

ソ(GHz⊃

Gd原 子 の 吸 収 ス ペ ク トル(999cm-Ll8070c田 一1)図8-2

(a)6つ の 同 位 体 の ス ペ ク トル152Gdは ス ケ ー ル 外)

(b)157Gdと155Gdの 超 微 細 構 造
157Gd

,155Gdの 超 微 細 構 造 とissGd,158Gdの

ス ペ ク ト ル が 重 な っ て い る 遷 移 が 多 い。
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表3-22)は16日Gdの 吸 収 ラ イ ン の 中 心 か ら 測 定 し た 同 位 体 シ フ トを 示 し て い る。

755Gdと157Gdに 対 す る 値 は 超 微 細 構 造 吸 収 ス ペ ク トル の 重 心 を と っ て い る 。 測

定 精 度 は 色 素 レ ー ザ ー の 波 長 掃 引 の 線 形 性 で 制 限 さ れ て お り、 コ ン フ ォ ー カ ル 型 ス

ペ ク ト ラ ム ア ナ ラ イ ザ ー(CoherentMODEL240,F.S。R;1.5GHz,Finesse=200)を 用

い て 線 形 性 を チ ェ ッ ク し2%以 下 で あ っ た。 色 素 レ ー ザ ー の 波 長 掃 引 速 度 は 、 ロ ッ

ク イ ン ア ン ブ や チ ャ ー ト レ コ ー ダ ー の 応 答 時 間 に よ っ て 測 定 さ れ る ス ペ ク トル の 分

解 能 が 低 下 し な い よ う十 分 遅 く(10GHz/800ns)し た 。

16aGdを 同 位 体 シ フ トを 計 る 基 点 と し て と っ た 場 合 の 測 定 ス ペ ク トル 中 で の 同 位

体 シ フ トを 図3-8に 示 す 。0.86-1.18GHz(158Gd)、1.53-2.

09GHz<157Gd),1.69-2.30GHzC'56Gd),2.24-3.

05GHz(155Gd),2.79-3.78GHz('54Gd),5.27-6.

98GHz(152Gd)と な り 単 位 質 量 あ た り の 同 位 体 シ フ ト が0.5GHz程 度 で

あ る こ と が 分 か る 。

表8-32,t`155Cidと157Gdの 吸 収 ス ペ ク トル 解 析 に よ り 得 ら れ た 超 微 細 構 造

定 数 を ま と め た。 解 析 に よ り1つ の ス ペ ク ト ル デ ー タ よ り 遷 移 の 上 下 準 位 に 対 し て

超 微 細 構 造 定 数 が 求 め る こ と が で き る。 し た が っ て1つ の 準 位 が 関 与 す る 異 な る 吸

収 ス ペ ク トル デ ー タ か ら そ の 準 位 に 対 し て 独 立 に 超 微 細 構 造 定 数A,Bが 得 ら れ 、

デ ー タ の ク ロ ス チ ェ ッ ク を 行 な え る。 表 に は 独 立 に 得 ら れ た 値 の 平 均 値 を 示 し、 解

析 に 使 用 し た デ ー タ 数 お よ び 誤 差 を 表 示 し た 。 一 連 の 測 定 に 対 し て は 超 微 細 構 造 に

よ る 吸 収 ス ペ ク トル の 広 が り は 同 じ 遷 移 に 対 し て は155Cidとi57Gdに つ い て ほ ぼ

同 程 度 で あ る が 、 遷 移 に よ り0.15-2.4GHzと か な り 異 な っ て い る こ と が

分 か っ た 。 ま た ほ と ん ど す べ て の 遷 移 に つ い て 、 図3-2(a)に 示 す よ う に156G

dの 吸 収 ピ ー ク が157Gdの 吸 収 ス ペ ク ト ル の 広 が り の 中 に 存 在 し、 ま た155Gdと

757Gdの ス ペ ク トル が 重 な っ て い る。 し か し 中 に は 図3-4の よ う に 、155Gd

と157Gdの ス ペ ク トル が 完 全 に 分 離 し て い る も の や 、156Gdと も 完 全 に 分 離 し て

い る ス ペ ク トル も 見 ら れ 、157Gdの 高 選 択 励 起 を 達 成 す る に は 採 用 す る 遷 移 を 詳 細

に 検 討 す る 必 要 が あ る。

ウ ラ ン 原 子 の 同 位 体 シ フ トや 超 微 細 構 造 に つ い て の 報 告5)は ほ と ん ど な い が 、 ガ

ド リ ニ ウ ム 原 子 の 場 合 と 同 様 の 理 由 で 、 高 効 率 励 起 を お こ な う た め に は 採 用 す る 遷

移 を 詳 細 に 検 討 す る 必 要 が あ る と 思 わ れ る。
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表3-2
iseGdを 基 点 と し た 同 位 体 シ フ ト

Lowerenergy

levelinとmF匹

Upperenergy

levelincm一'

Isotopeshiftsfrom160GdinGHz

isaGd's'Gd 且56GdissGd 聖54Gd is=Gd

(4f'Sd6s='D)

0

215

533

999

(4f'Sd6s6p'D)

17750

insa

17795

17931

17795

17931

18084

17931

1807tl

置8084

0.86

0。87

1.10

i.is

且.H

1.15

1.09

1.15

1.置2

i.os

1.53

1.54

1.95

2.03

L96

2.03

L91

2.03

2.01

1.99

1.69

L70

2.14

2.24

2.16

z.za

2.且3

224

z.zo

2.11

z.zs

2.24

2.86

2.96

2.89

2.98

z.sa

2.98

2.93

2.81

2.79

zso

3.53

3.67

3.58

3.70

3.51

3.70

3.63

3.49

5.27

6.71

6.91

6.77

6.98

6.60

6.98

6.90

6.60

(4fSd6s6p'F)

0

215

532

999

17228

17381

17618

17381

17618

17974

17618

17974

17974

18509

巨.18

1.11

i.ia

聖.14

L10

Ll6

i.io

1.16

1.17

i.ｻ

z.os

1.95

2.00

z.oo

1.97

2.06

2.06

2.0塾

2.09

2.07

2.30

2.19

2.21

2.21

z.n

2.27

2.27

2.21

2.29

z.zs

2.89

2.93

2.94

2.89

3.03

2.95

2.97

3.05

3.02

3.61

3.62

3.66

3.59

3.76

3.73

3.68

3.78

3.75

6.91

6.93

6.80

7

6

(5
N

94

董
N3

d

量 、

.塗
1

王

← max.

av.

4-mh.

王

1 1
i
1

160 158 157156155154

massnumber

152

図3-3 Gd各 同位体 の同位 体 シ フ ト
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表3-3Gdの 超 微 細構 造定 数

ConfigurationEnergy

level

incm一'

Hyper丘necouplingconstantsinMHz

竃55Gd 157Gd

Numberof

dataforthe

analysis

A B A B

4f'Sd6s29D

4f'Sd6s6p'D

4f'Sd6s6p'F

0

215

533

999

口750

17795

17931

18070

18084

17228

1738且

176置8

17974

18509

37.6(3)

4.27(35)

一6 .50(9)

一 且L5(17)

一88.7(且)

一94 .7(1)

_72.1(1)

一ion

-97 .8(1)

73.5(2)

31.1(4)

一4 .87

7.07

正83(1)50.0(監4)

一407(4)6.08(45)

一354(1)一9 .38(13)

40.6(17)一15.2(8)

一21.2(11)一117(3)

162(1)一125(1)

205(3)一94.8(1)

一59 .4-134

107(2)一132(2)

一352

-3230)98.0(8)

一391(2)41.1(3)

一283-7.68

-96.48.83

201(9)4

-442(2)5

-376(1)3

45.7(5)3

-8.96(136)2

162(1)2

220(4)3

-80 .21

96.6(21)2

87.71

-349(4)2

-423(3)3

-303且

一86.2且

160Gd
issGd

is6Gd

_157Gd

r邸G「 緬

a 1 z 3
(GHz)

issGd
160Gd

is6Gd

157Gd issGd

ノ 1.J 1

isaGd

.ti.....

0

図3-4

123(GHz)

Gd原 子 の 吸 収 ス ペ ク ト ル

(a)Oc皿 髄1-17381cm一1,(b)53cm-1-17974c皿 一1
157Gdと155Gdお よ び そ の 他 の 同 位 体 の ス ペ ク ト ル

が 分 離 し て い る 遷 移 も 少 な い が 存 在 す る 。
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§3-8励 起準 位 の緩 和 時 間

コヒー レ ン ト励起 の重要性 を第2章 で述 べ たが、 も しGdやU等 の 分離 対象 とす

る物質 の励 起準 位 の緩 和 時間 が非 常 に短 い(数ns)な らば用 い るレー ザ ーの パ ル

ス幅 は数psで あ る必 要 が あ る。 励 起準 位 の寿 命 は現有 の レーザ ー装 置(パ ルス幅

Nns)で コ ヒー レン ト励 起 が行 ない得 るか どうかの重 要 な デー タで あ り、 実験

に よ り取 得 してお く必要 が あ る。 また寿 命 が パ ル ス幅 に比 較 して十 分長 けれ ば、 緩

和 項 を無 視す る こ とが で き励 起 ダイ ナ ミクス を計 算 す る上 で簡 潔 さが 増 す。 以 上 の

理 由 で レー ザ ー誘起 蛍 光法 に よ りGdの 励 起 準位 の寿命 を測定 した。

測 定装 置 の ブロ ッ ク図 を図3-5に 示 す。 蒸 気発 生 につ いて は §3-2の 吸収 ス

ペ ク トル測 定 に おい て使 用 した も の と同一 で あ る。 励 起用 レーザ ー と して、YAG

レーザ ー(QuantelYG661S-30)の2倍 高調 波 を励 起 光源 と したパ ル ス色 素 レー ザー

(LambdaPhysicsFL3002)を 用 い た。S/Nを 上 げ るた め、 測 定 してい る励 起準 位

か ら レー ザ ー で励起 して い る遷移 とは別 の下 準位 に遷 移 す る蛍 光成 分 を分 光器 で選

択 し、 電 流 ア ンプで信号 を増 幅 しボ ックス カー 積分 器 を通 じて記録 計 に記 録 した。

測 定結 果 の1例 を図3-6に 示 す。 図3-6は4f75d6s6pgF2(17381cm'1)か らの

蛍光 強度 の時 間変化 で あ り、 横軸 は時 間、 縦 軸 は蛍 光強 度 の対 数値 で、 直 線 の傾 き

を最 小2乗 法 で求 め、 寿 命 は612ns±6nsで あ った。 図3-6に お い て、1

つの測 定 点 は128パ ル スで の平 均 値 で あ る。

図3-7に 測 定 を行 な った励起 準 位 とその 結果 得 た寿 命 を示 す。9D項 で表 わ され
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図3-5励 起準位 の寿命測定実験装置
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図3-7測 定 した励 起準 位 とその寿 命9
F項 の寿命 は すべ て数100nsと 非 常 に長 い。

る系 列 は120ns～150ns前 後 の比較 的短 い寿命 を もち、9F項 で表 わ され る

系列 は500～700nsの 非常 に長 い寿命 を もつ こ とが わ か る。

以 上 の結果 か ら現 有 のパル ス レーザ ー(パ ルス幅Nns)で あれ ば9D項 、9F

項 の どち らを用 いて も コヒー レ ン ト励起 が行 な え、 また現 在UやGdの 同位 体 分離

用 レーザ ー と して最 も有 望 とされ てい る銅蒸 気 レーザー 励 起色 素 レー ザー(パ ル ス

幅～40ns)を 用 い る場合 は、9F項 を第 一励 起 準位 に採 用す れ ば十分 コ ヒー レ ン

ト励起 が 行 な え るこ とがわか った。

励起 準 位 の寿命 に 関す るデー タは ウ ラン原 子 に関 して も い くつ か報 告6)さ れ て お

り、 寿命 は一般 に数100nsと 長 いも のが多 い。
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§8-4遷 移双 極 子 モー メン ト

§2-5で も述 べ た よ うに、 コ ヒー レ ン ト励 起 ダ イナ ミクス ではEinsteinのA,

B係 数 で はな く、Rabi周 波 数 が最 も重要 な パ ラメー ター とな る。Rabi周 波 数 を用 い

た コ ヒー レン ト相 互作 用 の計 算結 果 を レー ザ ー光強 度 に変 換 す るため に は、 遷 移 の

双 極子 モー メ ン トを測定 す る必要 が あ る。 測 定法 と しては飽 和 広が り、ACシxタ

ル ク効 果 によ る方 法 等 が あ るが、 こ こで は最 も精 度 の良 いRabifloppingを 利用 した

方 法 に よ る測 定結 果 につ いて述 べ る。

Rabifloppingに よる測 定原 理 を図3-8に 示 す。 図3-8は レーザ ー光 強度 を変

化 させ た ときの2準 位 原子 系 での 上 準位 密度 の時 間発 展 を表 わ して い る。 あるv一

ザ ー光 強・度 で 励起 され た原子 は上 下 準位 を図 の よ うに振動(Rabiflopping)す る。

準位 密 度 は お よそ励 起パ ル ス面積/2π 回振 動 した後、 パ ル スの終 了 した時 点 であ

る値(● で示 す)を とる。 レー ザ ー光 強度 を 変 化 させ る と、 振 動 の 回数 も変 わ り、

パ ル ス終 了 時 には上 準位 の分 布 数 密度 は、 先 程 とは別 の値 を とる。 したが って レー

ザ ー 光強,度を十 分 ゆ っ くり変化 させ て い くと斜 線 で示 した準位 密 度変 化 が 測定 で き、

計 算 との比較 に よ り双 極子 モー メ ン トを決定 で きる。 高精 度 で測 定 を 行 な うには振
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図3-8RabiFloppingに よ る 遷 移 双 極 子 モ ー メ ン ト測 定 原 理
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動 の山 と谷 との比 を大 き くし、 大 きな振 幅 で 振動 が維 持 され るよ うに工 夫 す る必 要

が あ る。 その ため に は コ ヒー レンス を乱 す原 因 を抑 制す る ことが重要 で あ る。

実験 装置 の ブロ ック図 を図3-9に 示 す。cwAr+レ ーザー 励起 の単一 モー ド発

振cwリ ング色 素 レーザ ー光(CoherentCR-699-29)をYAGレ ー ザ ー(Spectra-

PhysicsDcR-2(30))の2倍 高 調波 で3段 増 幅 を行 な った。YAGレ ーザ ー は繰 り返

し30Hzで 、 パ ル ス幅7ns(FWHM)で あ る。 レー ザー 光強 度 が空 間 的 に一

様 でな い と、 原子 の存 在 す る場所 の 違 い によ りRabifloppingの 振 動周 期 が異 な り、

全 体 と して コ ヒー レ ンスの緩 和 につ なが る。 その ため最 終 増幅 器 は一 様 な空 間強度

分布 を得 るため両 側 励起 と した。 色 素 は ロー ダ ミン6Gを 使 い濃度O.5mMの エ

タ ノー ル溶液 とした。 色 素 レー ザー 増幅 器 の前 後 に はASEを 除外 す るた め、0.

4mmの ピンホー ルが置 いた。 増 幅 され た色 素 レーザ ー光 は、 空 間 フ ィル ター(0.

1mmピ ンホー ル)で 直 径15mmに 拡 大 され る。 空 間強 度分 布 は お よそ ガ ウス型

で あ り、 さらに4mmピ ンホー ル で一 様 な中 心部分 のみ を切 り出 して い る。 これ ら

の結果、 原 子 と相互 作用 す る色 素 レーザ ーは ス ペ ク トル 幅100MHz、 直線 偏 光

(98.5%以 上 の偏 光度)、5.5nsの 半値 全 幅を もつガ ウス型 パル スで あ り、

空 間強 度 分布 にお け る非一 様性 は13%と な った。 スペ ク トル幅 はF.S.R.=1.5
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図3-9遷 移 双 極子 モー メン ト測定 実 験装 置

一65一



GHz、 フ ィ ネ ス=20の エ タ ロ ン 平 行 板 に よ り、 パ ル ス 幅 は バ イ ブ ラ ナ ー 光 電 管

(600ps-risetime)と オ シT7ス コ ー プ(lns-riseti皿e)に よ り、 空 間 強 度 分 布 は 相

互 作 用 領 域 に 設 置 し たCCDカ メ ラ に よ り 測 定 し た。v一 ザ ー 光 強 度 は 可 変 デ ン シ

テ ィ ー フ ィ ル タ ー で 調 節 し、 出 力 は パ ワ ー メ ー タ ー に よ り 絶 対 較 正 さ れ た フ ォ ト ダ

イ ォ ー ド で モ ニ タ ー し た 。 相 互 作 用 領 域 は4mmφ ×15mmで あ る。 金 属Gdを

電 子 ビ ー ム 加 熱 し て 発 生 す る 蒸 気 を5mmス リ ッ ト で コ リ メ ー ト し て 原 子 蒸 気 ビ ー

ム を 得 た 。 相 互 作 用 領 域 で の 原 子 密 度 は109cm-a程 度 で あ り、 ド ッ プ ラ ー 広 が り

は250MHzで あ っ た 。 相 互 作 用 領 域 か ら の 蛍 光 は 光 電 子 増 倍 管 で 検 出 し、 ボ ッ

ク ス カ ー 積 分 器 を 通 し て 記 録 計 に 記 録 し た 。

色 素v一 ザ ー は169Gdの 吸 収 ラ イ ン に 、 そ の 蛍 光 信 号 を モ ニ タ ー し な が ら 同 調 し

た。cwリ ン グ 色 素 レ ー ザ ー 光 の 周 波 数 安 定 性 は 、 共 焦 点 型 フ ァ ブ リ ペ ロ ー エ タ ロ

ン(F.S.R._1.5GHz、 フ ィ ネ ス=200)で モ ニ タ ー し、 参 照 光 と し て は 周

波 数 安 定 型He-Neレ ー ザ ー を 用 い た 。 計 測 時 間 内 で の 周 波 数 ゆ ら ぎ と ド リ フ ト

は 最 大15MHzで あ っ た 。

4f75d6s29D5(999cm-1)か ら4f75d6s6pgDa(17931c皿 曽1)へ の 遷 移 に 対 す る 実 験 結

果 を 図3-107'に 示 す 。 ● が 測 定 結 果 で あ り、 実 線 が2準 位 系 で の プ ロ ッ ホ 方 程

式 に 以 下 で 述 べ る 準 位 の 縮 退 、 レ ー ザ ー のshot-ta-shotの ゆ ら ぎ の 効 果 を 考 慮 し て

得 た 計 算 結 果 で あ る。
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999→17931cm一'
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図3-11遷 移999cm一 一179381cm一'
で の 双 極 子 行 列 要 素 の 比

この遷移 につ いて は下準 位 に11個 、 上 準 位 に9個 の磁 気 サ ブレベ ルが縮 退 して

お り、 直 線偏 光 で励 起 してい るため △m=0の 遷 移 のみ が許 容 され る。 磁気 サ ブレ

ベ ル間 の遷移 は図3-11で 与 え られ る よ うに遷 移行 列要 素 の比が 異 な る。 したが

って同一 のv一 ザー 光 に対 し、 各 遷移 は 異 な るRabi周 波数 で駆動 され る。m=0か

らm=0へ の遷移 の 行列 要素 をPeと した ときの許 容 され る9つ の遷 移 の行 列 要素

piの 比Pe/piと その重 みgを 図3-10右 上 に示 した。 図3-10の 下 部 に描 か

れ た点線 群 は、 各々 の磁 気 サ ブ レベル の準位 密度 のRabifloppingを 示 して い る。 こ

れ らの各floppingカ ー ブの重 み を考 慮 した和 が実験 値 と比 較 す る実 線 で描 かれ た曲

線 で あ る。 各 サ ブ レベル はエ ネル ギー 的 には 同 じで あるか ら、 初期 に は同 じ確 率 で

原 子 が分 布 してい る と仮 定 した。 横 軸 はパ ル スの ピー ク光 強度 で あ り、 計 算 曲線 の

山 と谷 が一 致 す るよ うに フ ィッテ ィン グ した。 蛍光 強度 は200W/cm2の 点 での

計 算値 で全 体 を規格 化 してい る。

原子 の コ ヒー レ ンスは、 自然 放 出や衝 突 等 を通 じて失 わ・れ て い く。9Daレ ベ ルの

寿 命 は §8-3の 実 験 よ り130nsで あ り、 パ ル ス幅 に比 べ て十 分 長 い。 また実

験 で は原子 蒸 気 ビー ムを使 用 し、 しか も109cm-3程 度 の低 密 度で あ るため衝 突 に

よ る コヒー レ ンスの擾 乱 も無視 で きる。 原 子 コ ヒー レンス は また ドップ ラー広 が り

を通 じて も失 われ て い くが、 この 効果 は レー ザー周 波 数 か らのdetuningを 変 えて原

子 の応 答 を計 算 し、 原 子 の分布 関数 をか けて 平均 す る方法 で計算結 果 に考慮 した。

も し ドップ ラー広 が りが ない とす る と図3-10に おい て 山 と谷 の位 置 が10W/

cm2程 度変 わ る。 空 間強 度 の非 一様性 の コ ヒー レ ンスの緩 和 として作 用 す るが、

色 素 レー ザ ー の最 終増 幅器 を両 側 励起 と し、 か つチ ャンバ ー手 前で4mmピ ンホー

ルで15mmφ の ビー ムか ら均一 部分 を 切 り出 し、 非一様 性 を13%に 抑 えた。 最
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も強 くコ ヒー レ ンス に影 響 す る要 素 は、 レー ザ ー光 の強 度 ゆ ら ぎで あ り、 測定 によ

り得 た10%の 強度 ゆ らぎを も と に、 入射v一 ザー 光 の ピー ク強度 の10%の 幅 を

もつ ガ ウス型 のゆ ら ぎ分布 を仮 定 し計算 に取 り入 れ た。 強 度 ゆ らぎの あ る レー ザー

光 で原 子 を励起 した 場合、 励 起 され た1個1個 の原子 の コ ヒー レンス を乱 す要 因 と

はな らな い が、 原 子 によ って振動 の位相 が異 な るた め、 数 シ ョ ッ トの 平均 と して観

測 す る場 合 に は、 コ ヒー レ ンスを乱 す 最 も大 きな要 因 とな ってい る こ とが分 か った。

最後 にCorhssとBozmanに よ り報 告 されて い るgf値8)か ら求 めた 遷移 の双 極 子 モ

ー メン トと実験結 果 との比 較 を表8-471iz示 した。 彼 らが報 告 して い るgf値 は

アー クス ペ ク トル の使 って測 定 して お り、 そ の誤差 は フ ァク ター1.7と 非 常 に大

きい。

Rabiflopping自 体 は よ く知 られ た物 理 現象 で あ るが、 それ をGd原 子 の遷 移双 極

子 モー メ ン トの測 定 に利 用 したの は初 め てで あ り、 極 めて 高精 度 で測 定 を行 な った

と同時 に、 コ ヒー レン ト励 起 が行 なわれ て い る こ とを確 認 した。 あ わ せて コヒー レ

ン ト励起 ダイナ ミクス コー ドに よ る計算 との一 致 よ りそ の信 頼性 を実 証 した。

表3-4gf値 か ら計 算 した遷移 双極 子 モー メン トと実 験結 果 との比較

transition(cm-1) gf pgf(esu・cm) Pexp(esu・cm}

O-17381 0.010 2.9x10一'e (2.7-FO.3)X10'19

999-17931 0.036 3.7x10一's (3.0±0.2)×10一's

§3-5む す び

本章 で は次 章以 下 で述 べ る励 起 ダイナ ミク ス とパ ル ス伝播 効 果 の研 究 に際 し、 原

子 スペ ク トル の特 徴 やRabi周 波 数 の おお よ その 大 きさを把 握す る こ とを 目的 と して、

レー ザ ー 同位 体 分離 にお け る光 反 応 過程 で の基 本 的パ ラメー ターで あ る同位 体 シフ

ト、 超 微細 構 造定 数、 励 起準 位 の寿 命、 遷移 双 極 子 モー メ ン トにつ い てGdを 用 い

て 測定 を行 な った。
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同位 体 シフ トにつ い て はGdの 場 合、 単位 質 量 あ た り0.5GHzと 小 さい こ と

が わか っ た。 超微 細 構造 につい て は、 標 的 同位体 で あ る157Gdの 超微 細構 造 内 に

]56Cadの スペ ク トルが存 在 した り、157Gdと155Gdの 超 微 細構 造 が重 な って い る

遷 移 が多 い こ とが わか った。 した が って単色 性 に優 れ た強 い レーザ ー光 を用 い て飽

和広 が りを利用 す る励起 法 で は、 超 微細 構造 で広 が った157Gdの スペ ク トル全体 を

励 起 で き るが、 同位 体 シ フ トが小 さす ぎるた め選 択性 の点 で問題 とな り、 他 の励 起

法 を考 え る必要 が あ る。 そ こでGdの よ うに 同位 体 シフ トが小 さい、 あ るいは標 的

同 位体 の スペ ク トル が他 の同位 体 の スペ ク トル と重 な って い るよ うな場 合 で さえ有

効 で あ る励起 法 につ いて第4章 §4-4で 考 察 す る。 ウ ラ ン原子izつ いて は超 微 細

構 造 を もつ同位 体 は235Uの みで あ り、 現 在 まで に 明 らか にな って い る超 微 細構 造 や

同位体 シ フ トの研 究報 告 を見 る限 りで は、 超 微細 構 造 の広 が りよ りも同位体 シ フ ト

(≧5GHz)は 十 分広 い ため、 現 状 の飽和 広 が りを利 用 す る方法 を 用 い るこ とが

で きる。 ただ し超 微 細構 造 に よっ て広が った スペ ク トルの 全幅 が3GHz程 度 とG

dに 比較 して大 きい ため、 励 起 す る レー ザー 光 の周 波数 を 超微 細構 造 の どこへ 同調

す るか に つい て厳 密 な検 討 を必要 とす る。 本 論 文 で はその 点 を考慮 して、 高速 断熱

通 過 を利 用 した新 しい励起法 につ いて第4章 §4-3で 考 察 して い る。

励 起準 位 の寿命 に関 しては、 レーザ ー誘起 蛍 光法 に よ り、510nm-600n

mの 波長 範 囲 にあ るGdの 励 起準 位 につい て その寿 命 を測 定 した。9D項 で表 わ され

る系 列 は150ns前 後 の寿 命 を も ち、9F項 で表 わ され る系列 は500～700n

sと 非常 に長 い寿 命 をも つ こ とが わ か った。v一 ザ ー同位 体分 離 で は原子 蒸気 ビー

ムを用 い るた め、 衝 突 に よ る コヒー レンスの緩 和 が小 さい こ とを考 え あわせ て、 開

発 され た銅蒸 気 レーザ ー励起 色素 レーザ ー(パ ル ス幅 ～40ns)を 用 いて、 十分

コ ヒー レ ン トな励起 を行 な うこ とが で き、 高 効 率励 起 が期 待 で き る。

遷 移 の双極 子 モ ー メ ン トに関 して は、Rabifloppingを 利 用 した新 しい方 法 を 開発

し、Gdの2つ の遷 移 に ついて 高精 度 で測定 を行 な った。 同 時 に コ ヒー レン ト励起

が行 なわれ て い る こ とを確認 した。 また励起 ダイナ ミクス シ ミュレー シ ョン コー ド

に よ る計 算 と実験 結 果 との一 致 よ りその信頼 性 を実 証 した。
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第4章 多段階電離法 における励起効率の向上

§4-1は じめ に

第2章 に おいて高 効 率励 起条件 を示 す ことを 目的 として、 空 間縮退 や超微 細構 造

な ど原 子 の分 光学 的特 徴 を取 り入 れ た光反 応過 程 モデル を構 築 し、 励起 ダイナ ミク

ス シ ミュレー シ ョン コー ドを 開発 した。 また そ の計算 コー ドを用 い て、 ドップ ラー

広 が りの影響 やRabi周 波数 とイ オ ン化 率 の マ ッチ ン グな どの シス テ ム設計 上 の指 針

とな る レー ザー光 照 射条 件の 目安 を幾 つか示 した。

本 章 で は さらに励 起効 率 を向上 させ る ため に、3種 類 の 異 な る励 起 法 につ いて考

察 す る。 まず基底 準 位 に存在 す る原 子 だ けで な く、 準安 定 準位 に熱 励 起 され てい る

原 子 を も同時 に励起 す る方法 につ い て問題 点 を検討 す る。 ついで標 的 同位 体 が核 ス

ピンを もち、 広 い超 微 細構造 を有 し、 通常 の強 い単 色光 に よ る飽和 広 が りを利 用 す

るだ けで は、 十 分 な イ オ ン量 が期待 で きない場 合 に対 し、 レーザ ー光 周 波数 をパ ル

ス 内で掃 引す る高速 断熱通 過 を利 用 した励 起法 につ いて考 察 す る。 最 後 に同位体 シ

フ トが非 常 に小 さい 場合 や標 的同 位体 の超 微細 構 造 が非標 的同位 体 の スペ ク トル と

が重 な って お り、 通 常 の飽 和 広が りを利用 した共 鳴励 起 で は選択 性 が 低下 す る と思

われ る場 合 に対 して、 核 ス ピンの有 無 に よる選択 則 の違 い を利用 した 励起 法 につ い

て有 効性 を考 察す る。

§4-2準 安定 準 位 に熱励 起 され た原 子 の利 用

4-2-1PopulationTrapping

レー ザー 同位体 分 離 に おいて よ り多 くのイ オ ンを生成 す るため に は、 各 準位 間 の

遷移 を駆 動 す るRabi周 波数 の最適 組 合せ を用 い る と とも に、 励 起 で きる原 子 の個数

自体 を増 加 させ るこ とが重要 で あ る。GdやUな どの高 融 点 金属 を電 子 ビーム加熱

等 に よ り高 温 に加 熱 し発生 させ た原 子蒸 気 ビー ム中 では、 蒸気 原子 の すべ てが基底

準位 に存 在 す るわ け では な く、 一部 は比 較 的 エ ネル ギー の低 い準 安定 準位 に熱励 起
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され て い る。 例 えば ウラ ン原子 蒸 気 で は、2500K程 度 で基 底準 位 にお よそ47

%、620cm一'の 準 安定 準 位 に28%の 原 子 が熱 励起 され て い る〉〉。 した が って

発生 させ た蒸 気 を有 効LYv利 用 す る ため に は、 基 底 準位 に あ る標 的同位 体 だ けで な く、

準 安定 準 位 に ある もの も同時 に励 起 ・電 離 し分 離、 回収 して や る必 要 が あ る。

図4-1に 示 す よ うに2つ の下 準位 に原 子 が分 布 す る場 合、 原子 を2つ の下 準位

(1,2)か ら2本 の レーザ ー光 で 照射 して、 共 通 の エ ネル ギー準 位(8)に 励起

し、 別 の レーザ ー光 で電 離 に 導 くスキー ム(8準 位R型)を 考 え る。 ここで △〉〉

△2は それ ぞれ の レー ザー 光周 波数 と原 子 の共 鳴周 波数 のず れ(detuning)を 表 わす。

この よ うに2つ の独 立 した下 準位 が共通 の上 準 位 と結合 す る場 合の レーザ ー光 と原

子 との相 互 作 用 に関 して は、 現在 まで に数 多 くの報告2)が な されて い る。 図4-1

の よ うな 励起 スキー ムの場合 には1-3間 、2-3間 の 遷 移 のRabi周 波数 とdetuni

ngが 適 当 な条 件 を満 足 すれ ば、 原 子 は準位1と2に と トラ ップ され て しまい、 有 効

な電離 がで きな くな る こ とが 予想 され る。 実 験 的 に はGrayら に よ る報 告3)が あ る。

彼 らは ナ トリウム原 子 の325・2(F=1)と32S1・2(F=2)を 下 準 位 に、3

2P,,2(F=2)を 上 準 位 に用 い、2台 の単 一 モー ドcw色 素v一 ザ ー で、2つ の

S準 位 か ら共 通 のP準 位 へ励 起 し、 蛍光 を測定 す るこ とでPopulationTrapping4》 を

観 測 して い る。

しお 　じり悔
level7

.ー?f.

7

e2

level3

星墨
しむ　 　　卿
level2 図3-1

基 底 準 位 にあ る原 子 だ けで な く、
準 安 定 準位 に熱 励 され てい る原
子 も利 用す る場 合 の励 起 スキー
ム(3レ ベル λ型)

λ型 の 原 子 系 に 回 転 波 近 似(RWA:Rotating-WaveApproximation)5》 を 適 用 す

る と、 こ の 系 の 励 起 ダ イ ナ ミ ク ス を 表 わ すSchrodinger方 程 式 は 、
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d
at〔c,c2

C3〕・騰 〕〔CIC2C3〕(4-1)

と な る。populationtrappingを 説 明 す る た め 確 率 振 幅Cユ,C2を 別 の 確 率 振 幅 、

C.(t)=[Ω1C、(t)・ Ω,C,(t)]/21+Ω22

(4-2)
C_(t)_[522C1(t)一s2,C2(t)]/一JS2,z+5222

に 置 き 換 え る。 式(4-2)よ りCbC2をC一,C・ で 表 わ し、 式(4-1)に 代

入 す る と、

岳C調=一 ・[△暑1;糾 調 一・麦 Ω5Ω ノc誰)

一(△
1一△2)〔藷}憩(、 一8)

岳c調=一 ・[△簑1;i篶 牛 憩 一(△i一△・)〔Ω篶}調

d

dtC,(t)=一 者C、(t)一 ・12'Ω12+52,22C+(t)

が 得 ら れ る。2光 子 共 鳴 状 態 、 す な わ ち △1=△2の と き、 △=△1=△2と す る と

(4-3)式 は、
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(4-4)

atc+ct)_一 ・△C+(t)一 ・12Ω12+Ω22C・(t)

d

dtC、(・)=一YC2,(t)一 ・12Ω12+5222C+(t)

岳C趙 ・一・△C一(t)

と な る 。 し た が っ て イ オ ン と な り 得 る の は 、C+dz存 在 す る 原 子 の み と な り、C.は

上 準 位 と 結 合 で き な い こ と が わ か る。 言 い 替 え れ ば 準 位1と2の コ ヒ ー レ ン ト な 重

ね 合 わ せ 状 態 の1つC一 と 上 準 位 と の 遷 移 行 列 要 素 が0で あ る と 言 え る。

EberlyとHioeは 、 彼 ら が 新 し く 発 見 し た コ ヒ ー レ ン ス ベ ク ト ル5)でpopulation

trappingが 説 明 で き る と し て い る。

4-2-2Gd原 子 を 用 い たPopulationTrappingの 観 測

populationtrappingの 理 論 的 研 究 は 比 較 的 古 く か ら な さ れ て い る3)。 上 準 位 か ら

の イ オ ン 化 に よ る 緩 和 が あ る 場 合 に も、 理 論 的 に はpopulationtrappingは 起 こ る は

ず で あ る が 、 実 験 例 は ま だ 報 告 さ れ て い な い。 そ こ で イ オ ン 化 の あ る 場 合 のpopula

tiontrappingの 効 果 を 、Gdを 用 い て 実 験 的 に 確 か め る。

実 験 に 用 い たGdの エ ネ ル ギ ー 準 位 を 図4-2に 示 す 。2つ の 下 準 位 と し て 基 底

準 位 お よ び エ ネ ル ギ ー215cm一'の 準 安 定 状 態 を 選 ん だ 。 こ れ ら2つ の 下 準 位 か

ら2つ の レ ー ザ ー に よ り 共 通 の 励 起 準 位17881cm一'に 同 時 励 起 す る。 こ こ で

Ω1,Ω2は 各 遷 移 のRabi周 波 数 で あ り、 △1,△2はdetuningを 表 わ す 。 励 起 準 位 に

励 起 さ れ た 原 子 は 波 長578nmの レ ー ザ ー に よ る2光 子 吸 収 で 自 動 電 離 準 位(5

1947cm一')に 励 起 さ れ 、 電 離 す る。 自 動 電 離 準 位 の 寿 命 は 非 常 に 短 く、 ほ ど

ん ど100%の 確 率 で 電 離 し、17381cm-1か ら51947cm-1へ の 遷 移 は

不 可 逆 的 で あ る。

実 験 装 置 の ブ ロ ッ ク 図 を 図4-3に 示 す 。 レ ー ザ ー1,2はcw色 素 レ ー ザ ー 光

を パ ル ス 増 幅 し た も の を 用 い た。cw色 素 レ ー ザ ー(CoherentCR-699-29)はAr

"レ ー ザ ー を ポ ン プ 光 源 と し
、 単 一 モ ー ド発 振 で 周 波 数 掃 引 は コ ン ピ ュ ー タ ー 制 御 で

行 な え る。 パ ル ス 増 幅 器 の ポ ン プ 光 源 と し て は、Qス イ ッ チNd:YAGレ ー ザ ー
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図4-2実 験 で 用 い たGdの エ ネ ル ギ ー 準 位
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図4-3PopulationTrapping測 定 実 験 装 置
レ ー ザ ー1,2は 狭 帯 域(('75MHz)、 レ ー ザ ー3は 広 帯 域

(～10GHz)で 、 レ ー ザ ー1,2と 対 向 に 入 射 。

(QuantelYG661S-30)の2倍 高 調 波 を 用 い た。 色 素 セ ル の 前 後 に0.4mmの ピ ン

ホ ー ル を 置 く こ と に よ り、ASE(AmplifiedSpontaneousE皿fission)を 抑 制 し た 。

YAGレ ー ザ ー の 繰 り 返 し 周 波 数 は30Hzで 、 パ ル ス 幅 は7ns(半 値 全 幅)で

あ る。 パ ル ス 増 幅 し た 色 素 レ ー ザ ー の パ ル ス 幅 は6nsで 、 ス ペ ク ト ル 幅 は フ ァ ブ

リ ペ ロ ー エ タ ロ ン を 用 い て 測 定 し た 結 果 、75MHz以 下 で あ っ た 。 ま た そ の 色 素

一75一



レ ー ザ ー は98.5%以 上 の 偏 光 度 を も つ 直 線 偏 光 で あ っ た 。 電 離 用 光 源 と し て は 、

同 上 の ポ ン プ 光 源 を 用 い た パ ル ス 発 振 色 素 レ ー ザ ー を1段 増 幅 し て 用 い た 。 パ ル ス

幅 、 ス ペ ク トル 幅 は そ れ ぞ れ7ns、10GHzで あ っ た 。 狭 ス ペ ク トル 色 素 レ ー

ザ ー の 周 波 数 ゆ ら ぎ と ド リ フ ト は、 共 焦 点 型 フ ァ ブ リ ペ ロ ー エ タ ロ ン(F.S.R.=15.

GHz,Finesseニ200)で モ ニ タ ー し た 。

Gd原 子 蒸 気 は、 金 属Gdを 真 空 容 器 内 で 電 子 ビ ー ム 加 熱 す る こ と に よ り 発 生 さ

せ 、5mm×5mmの ス リ ッ トを 用 い て 原 子 蒸 気 ビ ー ム を 形 成 し た。v一 ザ ー 光 は

原 子 蒸 気 ビ ー ム と 直 交 す る 方 向 か ら 照 射 し た 。 レ ー ザ ー 光 照 射 領 域 で の 原 子 蒸 気 密

度 は 膜 厚 計 に よ り モ ニ タ ー し、109cm-a程 度 で あ っ た 。 原 子 蒸 気 ビ ー ム の レ ー ザ

ー 方 向 の ド ッ プ ラ ー 幅 は100MHz程 度 で あ っ た 。 レ ー ザ ー で 生 成 さ れ た イ オ ン

をDC電 場 に よ り偏 向 し、 質 量 分 析 器 を 通 し て 検 知 し た 。 信 号 は ボ ッ ク ス カ ー 積 分

器 に よ り 積 分 し て レ コ ー ダ ー に 記 録 し た 。 実 験 はGdの7つ の 同 位 体 の う ち16日Gd

z`注 目 し て 行 な っ た 。

実 験 で は 図4-2に 示 し た 上 準 位17381cm一'へ の 励 起 を 行 な う2本 の レ ー

ザ ー 光 の う ち 、1本 の レ ー ザ ー 光(レ ー ザ ー 光2)の 周 波 数 を215cm一'一17

381cm一'の 遷 移 の 吸 収 線 に 固 定(△2=O)し 、 他 方 の レ ー ザ ー 光(レ ー ザ ー 光

1)の 周 波 数 を 変 化 さ せ て 生 成 さ れ る イ オ ン 量 を 測 定 し た 。 ま た レ ー ザ ー 光 は 同 時

照 射 と し た 。 測 定 に 先 だ っ て 、 レ ー ザ ー 光1,2の 光 子 の み で イ オ ン が 生 成 さ れ な

い こ と、 ま た 生 成 イ オ ン 量 が レ ー ザ ー 光3の パ ワ ー の2乗 に 比 例 し、2光 子 吸 収 過

程 で イ オ ン と な っ て い る こ と を 確 認 し た 。

準 位1-3間 お よ び2-3間 の 遷 移 双 極 子 モ ー メ ン ト は、 予 め 飽 和 広 が り の 測 定

に よ り 求 め 、 そ れ ぞ れ2.1×10曽!9esu・c田 お よ び2.5×10'19esu・Cmで あ っ た 。

図4-4に 実 験 結 果 の1例 を 示 す 。 図4-4(a)は Ω2=0、 す な わ ち 準 位2か

ら の 励 起 レ ー ザ ー 光(レ ー ザ ー 光2)を カ ッ ト し、 準 位1か ら の 励 起 レ ー ザ ー 光 周

波 数 を 共 鳴 周 波 数 付 近 で 掃 引 し た と き の イ オ ン 信 号 を 示 し て い る。 こ こ で Ω1=0。

2GHzで あ り、 信 号 は 共 鳴 周 波 数 に ピ ー ク を も つ ロ ー レ ン ツ 型 曲 線(実 線)に よ

く フ ィ ッ ト し た 。 図 に お い て1つ の デ ー タ 点 は レ ー ザ ー 光 照 射 回 数64回 分 の 平 均

値'Zあ る。

図4-4(b)は2つ の 下 準 位 か ら 同 時 励 起 し た 場 合 の イ オ ン 信 号 を 示 す 。 こ こ

で レ ー ザ ー 光2の 周 波 数 は 共 鳴 周 波 数 に 固 定(△2=OGHz)し 、 レ ー ザ ー 光1の
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周 波数 を掃 引 した。Rabi周 波数 は Ωi=Ω2=0.2GHzと した。 図 よ り△1=OG

Hz、 す なわ ち2光 子 共 鳴状 態 とな る周 波数 で イオ ン信 号 に谷 が観測 され た。 実線

は第2章 で述 べ た励 起 ダイ ナ ミクス シ ミュ レー シ ョンコー ドで 計算 した結 果 で あ り、

実 測値 を よ く表 わ して い る。 こ こで のイ オ ン信 号 の谷 がPopulationTrappingの 効果

で あ る。 また、detuningが 大 きい とこ ろでの イ オン信号 は、 初 期 に準 位2に あ った

原子 の イ オ ン化 によ る信号 で あ る。

PopulationTrappingの 効果 を わか りやす くす るた め に、 図4-4(c)に(a)、

(b)に 示 した実験 結 果 を重 ねて 示 す。 図 で はdetuningの 大 きい とこ ろでの イ オ ン

信 号 を一致 させ て示 して い る。 つ ま り○ の デ ー タ点 は、2つ の 下準 位 か ら非 同時 に

励 起 した場合 のイ オ ン信 号 に相 当 す る。 本 実 験条 件 で は、 図か らわか るよ うに両 方

の レーザ ー光 が各 遷 移 と共鳴 す る条件(2光 子共 鳴 条件)で 、 同時照 射 時 の イオ ン

信 号 量 は非 同時 照射 時 の65%程 度 とな った。 また同時 照 射 の場 合 は、 イ オン信 号

は レー ザ ー周 波数 に少 しdetuningを つ けた とこ ろで最大 とな ってい る。

4-2-3PopulationTrappingに 関 す る 考 察

4-2-2で 行 な っ た 実 験 に よ り、 イ オ ン 化 の あ る 状 態 で もpopulationtrappin

gが 起 こ る こ と を 確 認 し た 。 ま た 開 発 し た 計 算 コ ー ド と 実 験 結 果 は 良 い 一 致 を 示 し た 。

そ こ で 計 算 に よ りpopulationtrappingの 性 質 を 調 べ 、 そ の 効 果 に よ る イ オ ン 量 の 低

下 を 避 け る 方 法 に つ い て 考 察 す る。

図4-5に Ω1を 変 化 さ せ た 時 の 生 成 イ オ ン 量 を 示 す 。 こ こ で △2=OGHz、 Ω

2=γ=0.2GHzと し Ω1を0か ら2GHzま で 変 化 さ せ て い る。 実 線 は ム ユ=△

2=OGHz(2光 子 共 鳴 条 件)の 場 合 、 す な わ ちpopulationtrappingが 起 こ っ て

い る 状 態 で の 計 算 結 果 で あ り、 点 線 は 最 大 イ オ ン 量 が 得 ら れ る △1に 対 す る 生 成 イ オ

ン 量 で あ る。 図 か らPopulationTrappingの 効 果 は、 Ω1=0.2GHz程 度 で 著 し く、

Ω!の 増 加 に 伴 い そ の 効 果 は 小 さ く な っ て い く こ と が わ か る。 ま た 最 大 イ オ ン 量 は Ω

1=0.2GHz付 近 で 最 大 と な る 。 さ ら に Ω1～10Ω2で ト ラ ッ プ さ れ る 谷 が 消 失

し て お り、 こ れ はOcm一'一>17381cm藺!の 遷 移 が 他 方 に 比 べ 強 く な り 過 ぎ、

コ ヒ ー レ ン トな 重 ね 合 わ せ 状 態 が くず れ る か ら だ と 考 え ら れ る 。

図4-6は Ω!=Ω2=0.2GHz、 △2=0と 固 定 し、 γ を 変 化 さ せ た 場 合 の 計

算 結 果 で あ る。 実 線 お よ び 点 線 は 、 そ れ ぞ れ △1=0(2光 子 共 鳴 条 件)お よ び 最 大
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イ オ ン 量 が 得 ら れ る △!に 対 す る 生 成 イ オ ン 量 を 示 し て い る。 図 よ り γ=0.2GH

zの と き 最 大 イ オ ン 量 が 最 も 大 き い 。 図4-5、 図4-6よ り Ω1ニ Ω2=γ の 場

合 に 最 大 イ オ ン 量 は ピ ー ク 値 と な り、 同 時d`POpUlationTrappingに よ る イ オ ン 量 の

谷 の 深 さ も 最 大 と な る こ と が わ か る。 す で に2-6-4で 示 し た よ う に 、 カ ス ヶ 一

ド型 の3準 位 系 で は52,^一522^一yの と き、 最 も 多 く イ オ ン が 生 成 さ れ る が 、 λ 型 の

3準 位 系 に お い て も 効 率 的 な コ ヒ ー レ ン ト励 起 の 一 般 則 Ω1～ Ω2一 γ が 成 立 す る こ

と が わ か る。

図4-7は レ ー ザ ー 光2の 周 波 数 を △2=0に 固 定 し、 Ω1=Ω2=γ と し て そ れ ら
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点線:最 大 イ オ ン量
実 線:△1=0(2光 子 共 鳴条 件)で の イオ ン量

の値 を同 時 に変化 させ た と きの イ オ ン量 を示 す。 実 線 お よ び点線 は、 それ ぞれ △1ニ

OGHz(2光 子 共 鳴条 件)お よ び最 大 イ オ ン量 が得 られ る△1に 対 す る生 成 イ オ ン

量 を示 して い る。 ま た細 い実 線 は 図 の右 に示 した スペ ク トル を見 てわ か る よ うに、

最 大 イ オ ン量 が得 られ る2つ の△1の 差 で あ る。 最 大 イ オ ン量 はRabi周 波 数 に伴 い増

加 す るが、 △1=0に 対 す るイ オ ン量 はRabi周 波 数0.2GHz程 度 で飽 和 し、 レー

ザー 光強 度 を上 げて も イ オン量 は増 加 しな くな る。 した が ってRabi周 波 数 の増大 に

伴 いtrappingの 谷 も深 くな る。 ま た最大 イオ ン量 が得 られ るdetuningの 大 きさW/

2もRabi周 波数 と と もに大 き くな る。

以 上 の考 察 よ りpopulationtrappingを 避 け る方 法 と して は、

(1)同 時励 起 とせず、 時 間遅 れ をつ けて 励起 す る。

(2)Ω1～10Ω2程 度Rabi周 波 数 に差 を つ けて 同時 励起 す る。

(3)2光 子共 鳴 状態 を避 け、 図4-7に 示 すW/2のdetuningを つ けて 同時励

起 す る。

等 が考 え られ る。(1)に つ いて は、 さらに上 準位 へ の励 起 を行 な うには幅 の長 い
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パ ル ス を用 い る必 要 が あ るこ と、(2)に つ いて は、 準 安 定準位 を利用 しない スキ

ー ム とイ オ ン量 にお いて あ ま り差 が ない こ とか ら、 実 際 的 な方 法 として は(3)が

最 も効 率 が よい。(8)の 方 法 に よれ ば、 準 安 定準 位 に熱 励起 され た原子 を利用 す

るこ とがで き、 イ オ ン量 の増 加 を見 込 む こ とが で きる。 も ちろん レー ザー の偏 光 と

準位 の縮 退 に よ り、 同時励起 され な いサ ブ レベ ルが あ るた め用 い る準 位 に よ り生成

イオ ン量 は異 な るが、 実 験 で用 い た2つ の下 準位 か ら取 り出す こ との で きるイ オ ン

は、populationtrappin8が 起 こって い る と最 大41%程 度 であ り、(3)を 用 いれ

ば 最大77%を イ オ ン化 で き ると考 え られ る。

図4-8(a)は Ω1=Ω2=γ=0.2GHzの 条 件 で、 幅40nsの 矩 形波 レ

ー ザー パ ル スに対 して それ ぞれの 準 位 の分布 数 密度 の時 間 発展 を計 算 した結 果 であ

る。 ただ し△1=△2=0と した。 イ オ ン化 は時 刻6ns程 度 まで進 行 す るが、 それ

以 後 は準 位1、2に 分布 が あ るに もか かわ らず、 各 準位 の分布 変動 が な くな り、Po

pulationTrappingの 効果 に よ りイ オ ン化 が抑 制 され てい る様子 がわ か る。
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図4-8超 微細 構造 の有 無 によ る各準 位密 度 の時 間 発展
(a)超 微 細構 造 の な い場合(核 ス ピン=O)
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UやGdで は濃縮 すべ き標 的同 位体 はそれ ぞ れ235U、157Gdで あ り、 スペ ク ト

ル は第2章 で も述 べ た よ うLYv超微 細構 造 を も ち、 共 鳴周 波 数 が散在 してい る。 した

が って各 共 鳴 周波 数 は レーザ ー周 波 数 に対 して適 当 なdetuningを もつ こ とにな り、

PopulationTrappingに よ る顕著 なイ オ ン量 の低下 は現 われ な い と予想 され る。 図4

-8(b)は 、 実 験 に用 いたGdの エ ネル ギー準 位1、2、3に つい て、157Cidの

超 微細 構 造 に よ るス ペ ク トル 分布 を示 して い る。 こ のス ペ ク トルに お いて、 用 い た

超 微細構 造定 数A,Bは 第3章 表3-3中 に示 した測 定値 を用 いた。 また現 われ る

10本 の遷.移の位置 と強度 を、 図 中 に実 線 で示 し、 各 ライ ンは100MHzの ドッ

プ ラー 幅 を もつ ガ ウス型 ス ペ ク トル を仮 定 した。 △1=0お よび △2=Oの 位 置 が、

各 々超微 細構 造 スペ ク トル の重心 で あ る。 この スペ ク トル を考 慮 し、 図4-8(a)

と同 じ条 件 で計算 した各 準位 の分 布数 密度 の時 間発 展 が(c)で あ る。 た だ しレー

ザ ー周 波 数 は 吸収 ス ペ ク トル の重 心 に固 定 した。(a)と 比 べ ると、 イ オ ン化 は停

止 す る こ とな く進行 して い く様 子 が わか る。 しか しなが ら、 有 限の パ ル ス幅等 の レ

ー ザー の条 件 に応 じて、 生成 イオ ン量 を最 大 にす るよ うなdetuningの 最適 化 が なお

必 要で あ る。
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§4-8高 速断熱通過 を利用 した高効率励起

4-3-1高 速 断 熱通 過

同位体 シフ トを利 用 して選択 励 起 を行 な う場合、UやGdの よ うに濃 縮 すべ き標

的 同位 体 が超微.細構造 を もち、 広 い周波 数範 囲 にそ の共鳴 周 波数 が分 布 して い る と、

単 一周 波 数 の レーザ ー光 で は照射 光 強度 を大 き くして遷移 の飽和 広 が りを起 こ し励

起 す る方 法 が一般 に と られ る。 そ の場合 前 節 の終 わ りで も述 べ た よ うに、 効率 よ く

イ オ ンを生成 す るに は、 レーザ ー 光照 射強 度 と超 微 細構 造 の どの周 波 数位 置 に レー

ザ ー光 の周波 数 を 同調 す るか に関 して、 遷 移 の1つ1つ につ い て非常 に厳密 な検 討

を要 す る。 ここで は基 本 に立 ち戻 り、2準 位 系 で の励起 につ い て考察 し、 新 たな高

効 率励 起 法を提 案 す る。

2準 位 系原 子 の レーザ ー光 に よ る励起 は式(4-5)の よ く知 られ るプ ロ ッホ方

程 式7》で記述 され る。

d

dtu〔 ・ト ム〔・)V(・)

d

at(t)・ △(・〕U〔t)・ Ω(・〕W〔・)

d

atW〔 ・〕=一 Ω(t)V〔t〕

(4-5)

ここでwは 反 転分 布 で あ り、w=1で 原 子 は上 準 位 に存 在 し、wニ ー1で 下準 位 に ・

存 在 す る。 またu,vは それ ぞれ双 極 子 モー メ ン トの照 射 レー ザ ー光 の電 場 と同位

相 成 分(分 散 成 分)、 お よび90。 位 相 のず れ た成 分(吸 収成 分)で あ る。 Ω(t)

はRabi周 波数 で表 わ した パル ス波 形 で あ り、 △(t)は 遷 移 のBohr周 波 数 とレーザ

ー光 周 波数 の差(detuning)で あ る。

式(4-5)は

Ω=(Ω(t),0,△(t))ト ル ク ベ ク ト ル

ρ=(u(t),v(t),w(t))プ ロ ッ ホ ベ ク ト ル

(4-6)

とベ ク トル形 式 に変 換 す る とベ ク トル歳差 運動 を表 わす 式(4-7)と な る。
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窪=Ω ・ρ C4-7)

式(4-5)で 示 した プ ロ ッホ方 程式 は、 式(4-7)の ベ ク トル歳 差 運動 方程 式

を用 い、 ベ ク トル モ デル8)で 考 え る と直感 的 に理 解 で き る。

式(4-7)で 表 わ され る プロ ッホペ ク トル ρの挙 動 を、detunig△ が △=0、 △

≠0、 △ を掃 引 した3つ の場 合 につ いて 図4-9に 示 した。 図4-9で レーザ ーの

電場 を<1>軸 方 向 に、detuningを<3>軸 方 法 に とる と、 プ ロ ッホペ ク トルの<

1>、<2>、<3>軸 へ の射影u,v,wは 、 各 々誘 起 分極 の吸 収 成分、 分 散成

分 お よび反 転分 布 を表 わす。 △=0、 す なわ ち完全 な共 鳴 状態 の場 合 で、 Ω(t)

を<1>軸 方 向に と ると、 プロ ッホ ベ ク トル ρは原 子 が下 準位 に あ る状態(反 転分

布=一1)か ら出 発 し、<2>一<3>平 面 内で大 円を描 い て回転 す る。 これ は原

子 レー ザ ー場 か ら エ ネル ギー を吸収 し、 また誘 導放 出 に よ りエ ネル ギー を レーザ ー

場 に戻 す とい うサ イ クル(Rabi振 動)を 表 わ して お り、 パ ル スが終 わ る まで繰 り返

す。 その ため反転 分 布 は一1と1の 間を振動 す る。 ち ょ う どプロ ッホ ベ ク トル を反

転 分布 が 一1か ら1の 位置 に移 動 させ るパ ル ス はnパ ル ス として知 られ て い る。 △

≠0の 場 合 はベ ク トル モデル か らわ か るよ うL¥Y、 △ の大 き さに応 じて歳差 運動 の周

波 数 と半 径 が異 な り、 完全 な反 転 分布 を起 こ さない。

式(4-7)は プ ロ ッホベ ク トル ρが トル クベ ク トル Ωめ まわ りを周 波数

ld=Ω(t)2+△(t)2 (4-8)

で歳 差運 動 す る と解 釈す るこ とを許 す。 共 鳴 か らのず れ1△1が 十分 に大 き く、 例

えば不均 一 幅1/Tz'の 数倍 もあ る ときには、1Ω1が 電 場Eの 変化 率 よ りず っと

大 きい と仮定 で きる。 電 場Eに 対 す るρの応 答 が可干 渉性 の歳 差 で あ るた め には、

Eの 作 用 は緩 和時 間T1(縦 緩 和 時間)とTz'(純 位 相緩 和 時 間)に 比 べ て短 い必

要 があ る。 よ ってパ ル ス幅 τp.1。。と△ の大 きさは、

1△(・)「1〈Tジ ・・幽 くT2.,T、
(4-9)
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detuningの 違 いに よ る プ ロ ッホベ ク トル ρの挙 動図4-9
遷移 の共 鳴 周波 数 とレー ザー の周 波 数 との差 △が、(a)△
=0の 場 合,(b)△ ≠0の 場合,(c)△=0を 通 る よう

に 周波数 を適 当 な速 度 で掃 引 した場 合。 左側 は ベ ク トルモ デ
ル、 右側 は反 転分 布 の 時間発 展。 ベ ク トル モデ ルの<3>軸
が 反転 分布 に対応 す る。
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を満 たす こ とが で き ると仮 定 す る。 この条件 の も とで は、 トル クベ ク トル Ωは、 ρ

が その まわ りを歳 差 運動 す る周波 数1Ω1に 比 べ てゆ っ く り配 向す る。 す な わ ちプ

ロ ッホベ ク トル は トル クベ ク トル に断熱 的 に追 従 す る(断 熱追 従近 似9))と 言 うこ

とがで き る。 こ こでr断 熱 的』 とは、 追 従 す る過程 で準 定 常状 態 が維 持 され るほ ど、

変化 す る Ωの成分 の変化 率 が小 さい こ とを意 味 す る。

もし トル クベ ク トル Ωを、Starkま た はZeemanSwitching、 も し くは電 気光 学 効果

や フ ァイ バー の 自己位相 変調 効 果 な どを利 用 した周波数 変 調 または振 幅 変調 に よ り、

一90。 か ら90。 まで 断熱 的 に動 かす ことが で きれば、 ρは Ωに追 従 し完 全 な反

転 分布 を得 る ことが で き る(断 熱 反転)と 予 想 され る。

簡単 の た め対称 な パル ス波 形 と直線 型 の周 波数 掃 引 を仮 定す ると、 この完 全 な断

熱 反転 を得 る こ とが で き る定 性 的 な条件 は次 の3つ とな る。

(1)△5/2>>Ω(4-10)

トル ク ベ ク トル が パ ル ス の 始 ま り と 終 わ り で<3>軸 方 向 を 向 い

て い る。

<2)f2ｻldO/dtl(4-11)

トル ク ベ ク トル は プ ロ ッ ホ ベ ク ト ル よ り も ゆ っ く り 運 動 す る。

(3)τrelaxati。n>>(Ω/△9)τpu19。

緩 和 時 間 は 反 転 時 間 よ り 十 分 長 い 。

(4-12)

GdやUの 場 合準 位 の寿 命 は §3-3で も示 した よ うに数100nsの オー ダー

で あ るた め条件3に 関 しては採 用 す る準 位 を適 切 に選 ぶ こ とや、 原 子 蒸気 ビー ムを

用 い衝突 に よ る緩 和 を抑 え るこ とで解 決 で き るため、 以下 の議論 で は τ,。1ax、t.。,

に よ る高 速 性 は常 に成 立す る と仮 定す る。

2準 位 原 子系 で は(4-10),(4-11)の2つ が断 熱反 転 を達 成 で きる条

件 と して考 え られ るが、 これ らは定性 的 な条 件101で あ り、 実 験 に適 用 す る には条件

の 範囲(即 ち不等号 の大 きさ)を 知 るこ とが 非常 に 重要 で あ る。

図4-10にRabi周 波数 Ω=0.5GHz、 半 値 全幅50nsの 矩 形パ ル ス内で、
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周 波数 を掃 引 した場 合 の プロ ッホベ ク トルの 軌 跡 と、 上 準 位 の分布 数 密度 の時 間発

展 を示す。 こ こで は簡 単 のた め、 直線 型 の周 波 数掃 引 のみ を仮 定 して い る。

周 波数 掃 引 せず に 固定周 波数 で 共 鳴励 起 を行 な う場合、 図4-9(a)か らわ か

る ように、 プ ロ ッホ ベ ク トル はv-w平 面 内 で動 く。 一方 周 波数 掃 引 を行 ない、 断

熱 反転 を 起 こす場 合 には、 図4-10(A),(B)の 上 段 に示 した軌跡 よ り、 プ

ロ ッホベ ク トル は基 本 的 にはU-W平 面 内を 運動 し、V成 分 は一般 に小 さい こ とが

わか る。 もち ろん原 子 は レーザ ー 光 か らエ ネル ギー を吸 収 し、 励起 され るためv成

分(吸 収 成分)は0に は な らない。(A)は 周 波数 掃 引幅 △。が5GHzの 場合、(

B)は △。が10GHzの 場合 で あ る。 ここで △。はパ ル ス の半値 全 幅 の時 間 内で掃

引 した周 波 数 幅で定 義 した。(A)で は Ω2/1d△/dtl=2.5、(B)で は

Ω2/ld△/dt1=1.25で 、 い ず れ も95%以 上 の反 転 分 布 が起 こ って お り、

式(4-11)に 示 した断熱 条件 は比較 的緩 い と推 測 され る。 また矩 形 パ ルス の場

合 は、 条件(4-11)よ りも(4-10)の 方 が 強 く影 響 してい る と考 え られ る。
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ベ ク トルの軌 跡 と上 準位 密 度 の時 間発 展
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そ こで式(4-10)と(4-11)か ら、 △9/Ω と Ω2/Id△/dtlを パ

ラ メー ター(無 次元)と して選 び、 安定 な断熱 反転 が得 られ る範 囲 を求 め る。

図4-11に ガ ウ ス型 パ ル ス と矩 形 パ ルス で の断熱反 転 の様 子 を示 す。 ガ ゥス型

パ ル スの場 合 の周波 数掃 引幅 △。は、 図4-12に 示 す よ うに半 値全 幅 内 に掃 引す る

周 波数 幅 で定義 して い る。 Ω2/1d△/dt1=1.0で は、 ガ ウス型 パ ル ス の場

合 △。/N1.5で す で に完 全 な断熱 反 転が 起 こ って い るが、 矩形 パ ル スで は、 大

きな△。/Ω ま でRabi振 動 の影 響 が残 っ てい る。 ガ ウス型 パ ル ス と矩 形 パ ル スで は全

掃 引幅 が 異 な るため直 接比 較 は しに くい が、 矩形 パ ルス で はt=0で 急 に レー ザ ー

光 が印加 され るため、 △9の 十 分大 きな場 合 で ない 限 りプロセ ス の初 期 の時 点 で プロ

ッホベ ク トルが断 熱 的 に トル クベ ク トルに追 従 しに くいか らだ と考 え られ る。 △9/

Ωが小 さい ところで も完全 な 反転 分 布が 起 こ って い るが、 この状態 はRabi振 動 によ

る もの で あ る。 しか し この状 態 は レーザ ー の ゆ ら ぎな ど少 しのパ ラメー ター の変動

で 簡単 に崩 れ て しま うため、 安定 な反転 分布 とは言 えない。 これ らの こ とか ら矩形

パ ル スに対 しては断 熱反 転条 件 と して △。/Ω が支 配 的で あ り、 ガ ウス型 パ ル スに対

して は Ω2/ld△/dtlと △。/Ω が独立 でな い こ とが わ か る。

Gaussian._Square
1.0

00.8

量

§ α6
d

>0.4

ε
nｰ'oza

コ

0

Ω211dム ノdtl嵩tO

0246810

△s!Ω

Gaussian

1.0

00.8

量

nO.6
0n

雪0.4
m

aO.2
Q
7

0

Ω211d△!dtl=1.0

to

OO.8

蚕

aosO
n

雪o.a

書

nO.2
n

O

Ω2/1d△!dtl=2.0

Oz

図4-11

1.0

き0.8

蚕

aosO
a

>0.4

書

a.0.2
Q
7

0

0246810

△s!Ω

Sauare

Ω24d△/dtl=2.0

468100246810

△sノΩ △sノΩ

ガ ウス型 パル ス と矩形 パ ルス に よる断 熱反 転
ガ ウス型 パ ル ス に対 して は Ω2/ld△/dtlと △。/Ω
が独 立 でな い。 矩形 パ ル スに対 して は断熱 反転 条 件 と して
△。/Ω が支 配 的で あ る こ とが わ か る。
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図4-12矩 形 パ ル ス とガ ウス型パ ル ス での周 波 数 掃 引ス キー ムの定 義

この よ うな計 算 か らガ ウス型パ ル ス と矩形 パ ル ス につ い て安 定 な 断熱 反転 が 得 ら

れ るパ ラ メー ター 領 域 を図4-13に 示 した。 図4-13に お いて 上準 位 密度 が初

めて90%、97%以 上 に な るパ ラメー ター の組合 せ を(●,○)、(■,□)で

それ ぞれ 示 して あ る。97%と したの は3段 階 電離 で、(97%)3'》90%と な る

ため で あ る。 図4-11か らもわ か る よ うに、 △。/Ω が十 分大 き くない が、90%

または97%の 分 布 反転 が起 こる領 域 で はRabi振 動 の影 響 によ る細 か な振 動 が残 っ

て い る。 その ため 図4-13で プ ロ ッ トされ た 点 にば らつ きが生 じて い る。 これ ら

の考 察 の 結果、 斜 線 を ほ どこ した領域 内で安 定 な断 熱反 転 が得 られ る と結 諭 した。

図4-13を よ りわ か り易 くす る ため に、Rabi周 波 数 と周 波 数掃 引 幅 をパ ラメー タ

ー と して 描 い た図 が 図4-14で あ る。 図4-14で は矩 形 パ ルス とパ ル ス幅5n

s、50nsの ガ ウ ス型 パ ル スに つい て安定 に断熱 反 転 が起 こる条 件 を示 した。

実際 の 遷移 で は ドップラー広 が りや縮 退 の影 響 を考 え る必 要 があ る。 ドップラー

広 が りの 影響 を図4-15に 、 縮 退 の影 響 を 図4-16に 示 す。 図4-15で は5

0nsガ ウス型 パル スに対 して、 ドップ ラー幅 と周 波 数掃 引幅 の関 係 を示 して お り、

安 定 な断 熱反 転 が得 られ る周 波数 掃 引 幅 の下 限 がほ ぼ ドップ ラー幅 で あ る ことがわ

か る。 縮 退 の効 果 に つい ては第2章 で も述 べ た通 り、 各 サ ブ レベ ル間 の遷移 の 行列

要素 が異 な るため に、 同一 レーザ ー光 に 対す るRabi周 波 数 が違 って くる こ とで あ る。

この ため 図4-16に 示 す よ うに例 えばJ=6→7の 縮 退 度 の高 い遷 移 につ いて も、
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斜 線 内 の 領 域 で 安 定 な 断 熱 反 転 が 得 ら れ る。
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図4-16断 熱 反 転 に お ける縮 退 の影 響

縮退 が な い と仮定 した場 合 のRabi周 波数 よ りも僅 か に大 きなRabi周 波 数 を用 い る こ

とで安 定 な断 熱反 転 が得 られ る。

以上 の 研究 よ り、 縮退 のな い2準 位原 子 系 を 励起 す る場 合、 ガ ウス型パ ル スに対
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し て は 、

S22/IdO/dtI?0.5

0gz>3

<4-13)

矩 形パ ル ス に対 して は、

△ 。/Ω ≡≧11 (4-14)

で安 定 な断熱 反転 が 得 られ る こ とが 明 らか に な った。 さらに ドップ ラー広 が りをも

つ スペ ク トル をガ ウ ス型 パ ル スで励 起 し、 安 定 な断 熱反 転 を起 こす に は

△ 。;≧ △D。DPI。, (4-15)

満足 す れ ば よ く、 ま た空 間縮 退 して いる準位 に対 しては

Ωd。genθracり ≡≧1.2Ω <4-16)

と す る 必 要 が あ る こ と が わ か っ た 。 こ こ で △D。DD1。,は ド ヅ ブ ラ ー 幅(半 値 全 幅)、

Ωdeg。,。,acyは 空 間 縮 退 を 考 慮 し た と き のRabi周 波 数 で あ る。

4-3-2高 速 断 熱通過 に よ る超微 細構 造 の励起

4-3-1の 初 め に示 した高 速 断熱通 過 の原 理 か ら、 この方 法 は広 い範囲 に わた

って分 布 す るスペ ク トル を励 起 す るには有 効 で あ る ことがわ か り、 超 微 細構造 を有

す るスペ ク トル につ いて も応 用 で きる可 能性 が あ る。 しか し超 微細 構 造 は第2章 で

も述べ た よ うに単 に共 鳴周 波数 に広 が りがあ るだ けでな く、1とJの カ ップ リング

によ り選 択 則 が変 わ る こ とで起 こ る複雑 な励起 ダイ ナ ミクス も考 慮す る必要 が あ る。

超微細.構造 を示 す遷 移 にお け る複 雑 さは2-2-1で も示 した通 り、J値 、1値

や 超微 細相 互 作用 エ ネル ギー の違 い に よって 共鳴 の順 序 や遷 移強 度 が 異 な るため遷

移 を特 定 しな けれ ば詳 しい議論 をす るこ とは困難 で あ る。 しか しこ こで は一般 的 な

一93一



目安 を見 い だす 目的 か ら簡単 なモ デ ルを用 い て考 察 す る。

[1]解 析 モデ ル

ェ ネル ギー準 位 と して 図4-17に 示 す よ うな上 下準 位 共 に2つ の レベ ル か らな

る超微 細 構造 を考 えた。 図 にお い て分裂 した2つ の下 準位 の周波 数 差 △Lを400M

Hz、2つ の上準 位 の周 波数 差 △uを200MHzと し、 励 起パ ルス は半値 全 幅50

nsの ガ ウス型パ ル ス、 周 波数掃 引 は直線 型 と した場合 に つ いて励 起 ダイ ナ ミクス

を計算 し考察 を行 な った。 図4-17に お いて 準位1一 準 位3、 準位2一 準 位3、

3下詳7「

A

1

.一立 一一

〇L

9'添 一

2

図4-17
解 析 に用 い た超 微細 構 造 を示 す準 位

準 位2一 準 位4、 準 位1一 準 位4の4つ の 遷 移 が あ り、 そ れ ら をA,B,C,Dと

し た。 遷 移A,B,C,Dを 駆 動 す る パ ル ス のRabi周 波 数 の 最 大 値 を 各 々SZa,ΩB,

Ωc,ΩDと し た。 レ ー ザ ー の 周 波 数 は 、 共 鳴 の 順 序 が 遷 移B,C,A,Dと な る よ

う に、 遷 移 の 周 波 数 に 対 し低 周 波 側 か ら 直 線 的 に 掃 引 し た。 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン モ デ

ル の 基 本 式 を 付 録 に 挙 げ て お く。

[2]計 算 結 果 と 考 察

図4-18に Ω 自=Ωc=0.5GHz、 掃 引 速 度50MHz/ns(△ 。=2。5

GHz)と し、 Ω=(ΩB=ΩD)を 変 化 さ せ た と き の 各 準 位 の 分 布 数 密 度 の 時 間 発

展 を 示 す 。(a)～(d)と も 図4-14で 示 し た 安 定 に 断 熱 反 転 を 起 こ す パ ラ メ

ー タ ー 領 域 に 属 し て い る。(a)は ΩB=ΩD=0.2GHzで あ り、 遷 移B,Dに

対 し 遷 移A,Cが 強 く 駆 動 さ れ る た め 、 こ の4準 位 系 が2準 位 系(準 位1-3,2

-4)の 集 合 と み な せ る。(d)は 逆 に 、 遷 移B,Dの 方 がA,Cよ り も 強 く 駆 動

さ れ 準 位2-3,1-4の2準 位 問 で 各 々 断 熱 反 転 が 起 こ っ て い る。(b),(c)
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図4-18超 微細構造 内での各準位密度の時間発展
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届乙

一

〇

〇

扇

O
a

1.0

o.s

o.s

0.4

0.2

灘'N
、

、

d△/dtロ10MHz/ns

20MHz/ns

00
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影 、。MHz/n。野
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Ω=0.5GHzム
Ω=0.5GHz

C

0.20.40.60.8

Ω 〔=ΩB=Ωc〕 〔GHz)

図4-19

1.0

準 位4の 分 布 数密 度 のRabi周 波数 依 存 性
S2a=S2c=0.5GHz

は(a),(d)の ように2準 位 間 の集 合 とはみ なせ ず、 閉 じた4準 位 系 の励 起 ダ

イナ ミクスが 現 われ て お り、 上準 位3と2つ の下準 位 の どち らか とは完 全dz分 布 が

入 れ替 わ るが、 上 準 位4に0.5ま で原 子 を 励起 す るこ とがで きない。 す な わ ち2

つの下 準 位 か ら断熱 反転 に よ って す べて の原 子 を上準 位 に 励起 す る こ とは不可 能 と

な る。

図4-19に は、 ΩFΩc=0.5GHzと し、 ΩBニ ΩDを 横軸 に とりパル ス終

了時 の 準位4の 分布 数 密度 を示 した。 掃 引速 度 に 関係 な くS2^'0.4GHzで 準 位

4の 分布 数 密度 は0と な る。 この とき準位3は 断熱 反転 に よ り0.5の 分布 数 密度

とな る(図4-18(b))。 図4-19よ りA=ΩB=0.5GHzで は Ω≦0.

25GHzま た は Ω≡≧0.6GHzで あれ ば、2準 位 系 の集 合 と考 え るこ とがで き、

安定 に断 熱反 転 を起 こす こ とが で きる。 それ以 外 の Ω～0.4GHz付 近 で は閉 じ

た4準 位 系 の励起 ダ イナ ミクスに支 配 され て お り、Rabi周 波 数,周 波 数掃 引速 度,

共 鳴 の順 序,準 位 の周 波数 間 隔(△u,△L)が 複 雑 に関 連 してい る と考 え られ、 励

起 の位 相 関係 の影響 が効 いて い る と思わ れ るが、 さらに詳 細 な研究 が必 要 であ る。
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『付録

図4-17に 示 した超 微細 分裂 した準 位 間 で の励 起 ダイ ナ ミクス の計算 に用 いた

数式 を以 下 に記 して お く。 式 中のn,u,vは い ままで どお り、 それ ぞれ準位 密度,

誘起 .双極子 モー メ ン トの電 場 と同相 成分,90◎ ずれ た成 分 で あ る。 添 え字 は それ

ぞれ どの準 位 または準位 間に 関連 す る ものか を表 わ して い る。 遷 移1-8,2-3,

2-4,1-4を 駆動 す るRabi周 波数 を それ ぞ れ Ω臼,.ΩB,Ωc,S2nと した。

h1・ 去Ω 。Vl3+去 Ω 、・14

h、=去 Ω 、・、,+去 Ω 。V24

h,=一 去Ω 。V13一 麦Ω 、V23

血、=一 去Ω 、V14一 圭Ω 。V24

貢12・ 一(△ 。一 △ 、)・12+圭(Ω 。V、,+Ω 、・13+♀ 。V14+Ω 、V24)

ウ12・(△ 。一 △ 、)Ul2+去(Ω 。・23一 Ω 、U13一 Ω 。Ul4+Ω 、U24)

心,4・ 一(△ 。一 △ 、)・34一 去(Ω 。V14+Ω 、・24+Ω と・23+Ω 、・13)

ウ,4・(△ 。一 △ 、)・34+去(Ω 。U14+Ω 、U24一 Ω 。U23一 Ω 、・13)

血13・ 一 △ 、V13+去(Ω 、・12+Ω 、・,4)

X13一 △ 。・13+Ω 。(・,一 ・1)・ 去(一 Ω 、Ul2+Ω 、U34)

血14・ 一 △ 、・14+麦(一 Ω 。V,4+Ω 。V1∂

ウ14・ △ 、u14+Ω 、(・、一n1)・ 去(Ω 。u,4一 Ω 。u1∂

心、,=一 △ 、・23+去(一 Ω 。V12+Ω 。V34)

章、,・ △ 、・,,+Ω 、(・,一 ・、)・ 麦(一 Ω 。U12+Ω 。U,4)

。24一 一 △ 、V2べ 去(Ω 、・,4+Ω 、・1∂

ウ,4一 △ 。u24+Ω 、(・、一 ・、)・ 去(Ω 、・,べ Ω 、・1∂

(1)

(2)

(3)

(4)

(5)

(6)

(7)

(8)

(9)

(10)

(11)

(12)

(13)

(14)

(15)

(16)
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§4-4選 択 則 を利 用 した高 効 率励 起

前.節で も述 べた通 り、 超微 細構 造 に よ るス ペ ク トル の広 が りがあ る場 合、 同位 体

シフ トの みを利 用 して標 的同位 体 を効率 よ く、 高 い選択 性 を保 ち分離 す る こ とは容

易 で ない。 特 にGd原 子 で は、 第3章 で示 した吸収 スペ ク トル測 定 か らわ か る よ う

に、157Gdの 超 微細構 造 中に156Gdが 存在 す る遷 移 が多 い こ とや同位 体 シ フ トが

非常 に小 さい こ とか ら高 選択 性 を 得 るの は困 難 で あ る。 また周 波数 掃 引 パ ルス を用

いた 断熱 高速 通過 を利用 した励起 法 も適用 で きな い。 そ こで1976年 にBallin8と

Wrightに よ って提 案 され た核 ス ピ ンの有無 に よ る角 運動 量 モー メ ン トに対 す る選 択

則 の 違 い を利 用 した励起 方 法 〉〉〉をGdに 応 用 した。

Gdを 例 に とって原 理 を説 明す る。Gdの 基 底状 態 の角 運動 量 量 子数 はJ=2で

あ り、3段 階光 電 離 を考 えた場合、 レーザ ー光 の偏 光 特性 と励起,電 離準 位 のJ値

を適 当 に選択 すれ ば、!57Gdお よび155Gdだ けを選 択 的 に電 離す る こ とが可 能 で

あ る。 例 えば エネ ル ギー準位 をJ=2→2→1→0、 あ るい はJ=2一>1→1→0

と選 び、 レーザ ー の偏光 をすべ て 同 じ向 きの 円偏 光 また は直線 偏 光 にす る と、 図4

-20(a)に 示 す よ うに核 ス ピン1=0で あ る同位体 は選択 則 に よ り電離 され な

い。 上下 準位 のJ値 が同 じ励起 ス テ ップで は、m=0→m'=0が 禁 制遷 移 とな るか

らであ る。 一方1≠0の 同位体 は、 超微 細構 造 分裂 を起 こ して その 選択 則 が変 わ る

た め、 図4-20(b)の よ うに電 離 に至 る経 路 が存 在 す る。 この 方 法 に よれ ば 同

位体 シ フ トが 非常 に小 さい場 合、 またば標 的 同位 体 の スペ ク トル と非 標 的同位 体 の

スペ ク トル が重 な っ てい るよ うな 場合 で も、 標 的同 位体 が 核 ス ピ ンを もち葬標 的同

位 体 が核 ス ピン0で あれ ば、 原 理 的 に は標 的 同 位体 の みを 選択 的 に励 起 で きるはず

で あ る。 この際 レーザ ー光 の スペ ク トル 幅は 選 択性 に依 存 しな いた め、超 微 細構 造

全 体 を励 起 で きる程 度 の ブロー ドバ ン ドとす る こ とが で き る。 ただ し偏 光度 の よい

レー ザ ー光 を用 い る ことが重要 で あ る。

こ こで はGdに 対 して原 理 を実 証 す るた め、 図4-21に 示 す エ ネ ル ギー準位 を

用 い、3台 の色 素 レーザ ーの直 線 偏光 を利用 して 同位体 分 離実 験 を 試 み た。

実 験装 置 の ブロ ック図 を図4-22(a)に 示 す。 用 い た色素 レー ザー はYAG

レーザ ー(QuantelYG661S-30)の2倍 高調 波 を励 起 光源 と したパ ル ス レーザ ー で あ

り、 繰 り返 し30Hz、 パ ル ス幅7nsで あ る。 色素 レー ザー は研 究 室 で試作 した

もの12)で あ り、 図4-22(b)に そ の構 成 を示 す。 レー ザ ー光 の ス ペ ク トル 幅 は
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図4-20 選択 則 を利 用 した 同位 体分 離 の原 理
(a)核 ス ピン1=0の 同位体
(b)核 ス ピ ン1=8/2の 同位 体
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同位体 シ フ トによ る選択 励起 効果 を除外 し、 偏 光 に よ る選 択 励起 効 果 の み を観 測 す

るため エ タロ ンを挿 入 せず、10GHzの ブ ロー ドバ ン ドと しov一 ザ ーの偏 光

方 向 は、 λ/4波 長 板 と偏 光子 の組 合 せ で任 意 に制 御 で き るよ うに した。Gdの 原

子 蒸気 ビー ムは前節 まで の実 験 と同 じ装 置 に よ り発 生 させ、 色素 レー ザー 光 をfニ

J=0
多・ ・ … 多

5834A

J=1

6545d

J=2

49800cm"

49603cm"

32661cm'

17381cm"

5754d

J=2 Ocm"

図4-21実 験 に用 い たGdエ ネル ギ ー準 位
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図4-22実 験 装置
(a)選 択 則 を利用 したGd同 位 体 分 離実 験 装置 配 置
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図4-22実 験 装置
(b)実 験 に用 い た ブ ロー ドバ ン ド色素 レー ザー の構 成

100cmの レンズ を通 して集光 照 射 した。 レーザ ー光 照 射領域 にお ける レー ザー

光 の ピー ク強度 密度 は数100W/cm2で あ った。 生 成 した イ オ ンは電 界 に よ り偏

向 し、 イ オ ン レンズ を通 して質 量分 析器 で分 析 した。

3段 階電 離 に よ り得 られ た イ オ ンの質 量 ス ペ ク トル の1例 を図4-28に 示 す。

図4-23(a)は すべ ての レー ザー の偏光 を平行b"し た場合 につい て の イオ ンの

質 量 スペ ク トル、(b)は 最終 段 の レーザ ー の偏光 方 向 を90。 回転 させ た場 合(

図4-20(a)中 に点線 で示 す。)の 結果 で あ る。(a)よ り明 らか に157Gdと

]55Gdが 選択 的に
.電離 され てい る様 子 が わか.る。 濃縮 比 は7～8倍 程 度 で あ った。

選択性 を制 限す る理 由 としては、 レーザ ー光 の直 線偏 光 度、 各 レー ザ ー光 の平行

度 等 があ るが、 これ らと原 子蒸 気発 生 に用 い た電子 ビー ム発生 装置 の 偏 向磁場 の影

響 を考慮 し、 各 レー ザー光 の平 行度 と偏 光特 性 を調 整す れ ば、 さ らに濃縮 比 は向上

す るもの と考 えられ る。 また レー ザー光 強度 が大 きい場 合 には、 多 光 子吸 収 に よる

電 離 に も注意 が必 要 で あ る。 図4-24(b)に 示 した質 量 ス ペ ク トルは実験 誤差

の範囲 内 で 同位体 の 自然存 在 比 に一致 してお り、 選 択性 は見 られ な い。 これ は図4

-20tz示 した経 路 に よ り、 偶数 質量 の 同位体 も電 離 され るか らで あ る。
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図4-23 測 定 された 質 量 スペ ク トル
(a)す べ て のv一 ザ ー 光 の偏光 方 向 が平 行
(b)最 終 段 の レーザ ー 光 の偏光 方 向 が、 他 に対

し垂 直(図4-20に 点線 で示す。)

図4-23に よ りGd原 子 に お いて、 核 ス ピンの有無 に よ る選択 則 の違 いを利 用

した励 起 法の原 理 を実証 したが、Gdで は標 的 同位 体 で あ る157Cadの 他 に、155G

dも 核 ス ピン1=3/2を も って お り、 この ままで は両方 の同位 体 が励 起 され て し

ま う。157Gdだ けを選択 的 に励 起 す る ため に は、157Gdと155Gdの 同位 体 シ フ ト

を 同時 に利用 す るこ とが考 え られ る。
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図4-24選 択 則 と同位 体 シ フ トの両 方 を利 用 したGd同 位体 分 離実 験
(a)原 子 スペ ク トル とレー ザー 光 のス ペ ク トル
(b)測 定 され た質 量 スペ ク トル

図4-23(a)と 比較 して、157Gdの みが 分離 さ
れ て い る こ とが わか る。

先 の実 験 で用 い た色素 レー ザー に エ タロ ンを挿入 し、 モー ド間隔330MHz、

3モ ー ド発振 を行 な い、157Gdの 超 微 細構 造 のみ を励 起 した場 合 の イ オ ンの質 量 ス

ペ ク トル を図4-24に 示す。157Gdの 濃 度～70%が 得 られ、 選 択則 の違 い と同

位体 シ フ ト(157Gdと155Gdの 同位体 シ フ ト)の 両方 を利用 す る励 起 方法 がGd

の超 微細 構 造 の励起 に対 して有効 で あ るこ とが実 証 され た。
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§4-4む すび

第4章 で は高効 率 励起 を 目的 と して3つ の 励起 法 につ い て検討 し、 そ の問題 点 を

考 察 した。

準 安定 準 位 に熱励 起 され た原 子 を有効 に利 用 す るた め に、 基 底準 位 と準安 定 準位

か ら共通 の上 準位 に 同時励 起 を行 な う際、populationtrappingが 問題 とな る こ とを

指 摘 し、Gd原 子 を用 い パ ルス励 起 お よび イ オ ン化 に よる抜 き出 しが あ る状況 下 で

も2光 子 共鳴 条件 が成 り立 てばpopulationtrappingが 起 こ るこ とを初 め て 実験 的 に

示 した。 実験 によ り得 た スペ ク トル は、 開 発 した励起 ダイ ナ ミクス シ ミュ レー シ ョ

ンコー ドに よる計 算 値 とよ く一 致 し、 コー ドの信 頼 性 を実 証 した。 さらにp。pulati

ontrappingに よるイ オ ン量 の低下 を避 け るた めに は、2光 子 共 鳴条 件 か ら の離調 が

重要 であ り、 それ に必 要 なdetuning量 を計 算 した。 示 したdetuning量 を用 い るこ と

で 準安 定 準位 に熱 励起 され た原子 を利用 しな い場合 に対 し、 最大1.8倍 程度 のイ

オ ンの増 加 を見込 む こ とが で きる。 また核 ス ピ ンが0で な い超 微細 構 造 を もつ 同位

体 を励起 す る場 合 に は、 超微 細構 造 分裂 す る こ とに よる共 鳴周 波数 のば らつ きがpo

pulationtrappingに よ る イオ ン量 の顕 著 な低 下 を抑 制 す るこ とを初 め て示 した。 し

か し生成 イ オ ン量 を最大 にす るた め には、 使 用 す る超微 細 構造 それ ぞれ につ いて個

々 のdetuningの 最適 化 が必 要 で あ る と考 えられ る。

超 微 細 構造 は広 い周 波 数範 囲 に分布 す るた め、 単 一 周波 数 の レー ザ ー光 で はす べ

ての原 子 を励 起 しイ オン とす るこ とは困 難 で あ る。 そ こで 照射 レー ザ ー光 の周波 数

をパ ル ス 内で掃 引 し、 高 速断 熱通 過 を利 用 す る励 起法 を 提 案 し、2準 位原 子 系 にお

い て安 定 に断熱 反転 を起 こす条件 を定量 的 に明 らか に した。 これ は現 在 まで定性 的

な評価 の みで あ った断熱 反 転条件 に対 し、 定 量 的 な条件 を明確 に示 してお り、 実際

の応 用 に とって意義 深 い。

複 雑 な超 微細 構造 内の励 起 ダイ ナ ミクス につ いて は、 最 も強 い遷移 強 度 を もつ遷

移 に対 し、0.4倍 の遷移 強度 しか も たな い遷 移群 の影 響 は無 視 で き るこ とを示 し

た。 しか し共 鳴の順 序,Rabi周 波 数等 多 くのパ ラ メー ター が関連 して お り、 個 々 の

遷移 の位 相 関係が 重要 とな る閉 じた 系 での励 起 ダイ ナ ミクスに つい て は さらに詳 細

な研究 が 必要 で あ る。

この高 速 断熱通 過 を利 用 す る方 法 を多段 階電 離 に よる同 位体 分離 に応 用 す るに は、

多段 階 で の励起 レーザ ー光 の周 波数 掃 引速 度、 共鳴 させ る順序 な ど周 波 数掃 引 スキ
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一 ムに お ける最適 化 や準安 定準 位 か らの 同時 励起 を考 え る必 要 が あ り、 さらに詳細

な研究 を行 な う必 要 が あ る。

同位 体 シ フ トが非 常 に小 さい場 合 や、 標 的同 位体 の超 微 細構 造 が他 の同位体 のス

ペ クrル と重 な って いる場合 には、 飽 和 広 が りを利 用 した励起 法 も高 速 断熱 通過 を

利 用 した励 起法 も適 用 で きない。 その よ うな場 合 に高選 択 性 を得 る に は、 核 ス ピン

1と 電 子 の軌道 角運 動量Jと の カ ップ リ ングの有無 に よる選択 則 の違 いを利 用 す る

方 法 が有効 と考 え られ る。 そ こで選 択 則 を利 用 す る励起 法 につ いてGd原 子 を用 い

て実験 を 行 ない、 原 理 を実 証 す る と とも に、157Gdに つい て70%の 濃度 を得 た。

この方 法 は核 ス ピン量子数 と基 底 準位 のJ値 よ り判断 して、C,Mg,Si,Ca,

Zn,Ge,Sr,Pd,Cd,Sn,Ba,Sm,Yb,Hg,Pb,Puに 対

して有効 で あ り、 原 子蒸気 の 温度 が高 く基底 準位 よ りも準 安定 準位 に 多 く熱励 起 さ

れ てい る場合 には応 用で きる元素 が増 え る。 さ らに実 験 で 示 したGdの よ うにJ=

0を もつ 自動 電離 準 位が 利用 で きる元 素 にも応用 で きる。
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第5章 レーザ ー同位体分離 における

レーザ ーパ ルス伝播特性

§5-1は じめ に

前 章 まで は励 起効 率 向 上 のた め に種 々 の方 式 につ いて そ の励起 ダイ ナ ミクス を研

究 し、 有効牲 を検討 した。 明 らか に した励起 ダイナ ミク スは相互 作 用 領域 の 中 のあ

る1点 で の励 起 につ いて で あ り、 実 用 的 な レー ザー 同位 体 分離 プ ラン トの よ うに長

尺 原子 蒸 気 ビー ム中 を レー ザー光 が伝 播 しなが ら原 子 を励 起す る状 況 では、 励起 ダ

イナ ミク スの研究 か ら得 られ た高 効率 励 起 の条 件 が相互 作 用領 域全 体 での高 効 率励

起 条件 と同 じにな る とは限 らない。 そ の理 由 として は2つ の こ とが挙 げ られ る。1

つ は共 鳴原 子 に よ る吸収 に よ って、 入射 パ ル ス の強 度 や パ ル ス幅 が、 原子 蒸気 ビー

ム 中を伝 播 す るに つれ て変 化 して い くこ とで あ る。 第2は 原 子蒸 気 中 を強 い レー ザ

ー光 が 伝 播す ると き、 誘起 され た原 子分 極 に よ りレーザ ー 光 の特 性 自体 が影響 を受

け、 空 間 的 には レー ザー 光 の 自己 集 束 〉〉や 自己発 散2)が 、 また時間 的 には レーザ ー

パ ル スの 変形3)、 スペ ク トル の変 調4)が 引 き起 こされ る こ とで ある。 この よ うな非

線 形効 果 は レーザ ー 同位 体 分離 の選 択 性 や イ オ ン化 効率 に大 きな影 響 を与 え る と考

え られ る。

Atomicvapor

鯉戴f瀬
Lase,beam灘nt霞 「鍵9職 羅

238U

Near-resonant

interaction

Near-resonanteffects

ロTemporal

Modificationoflaserpulseshape

Spectralbroadening

'璽"

Influenceonisotopicselectivity

andionizationefficiency

口Spatial

Self-focusing

Self-defocusing

§

図5-1レ ーザ ー同 位体 分 離 に お け る レーザ ーパ ル ス伝 播共 鳴
・近共 鳴 状態 にあ る両 方 の同位 体 原子 か ら レーザ ー

パ ル スは時 間的 ・空 間 的 な変化 を受 け る。

一108一



レーザ ー 同位 体 分 離 で は レー ザ ー光 の周 波数 は標 的同位 体 の吸収 線)vYL同調 され、

他 の非標 的 同位 体 は レーザ ー周 波数 よ り同位体 シフ トだ け離 れ た近共 鳴 状態 に置 か

れ る。 特 に ウ ラン濃 縮 を考 える場 合 には、 標 的 同位体 で あ る235Uは 自然 存 在比0.

8%で あ るの に対 し、 非標 的 同位 体238Uは99.7%を 占め る こ とか ら この近 共鳴

状態 にあ る非 標的 同位 体 との相 互 作用 が伝 播 効果 にお いて 支配 的 にな る と予想 され

る。

レーザ ー同 位体 分離 に おけ るパ ル ス伝 播効 果 に つい て の報告 は、 著 者 の知 る限 り

Dielsに よる1件5)だ けで あ る。 彼 は2準 位 系 での 伝播 を扱 って お り、 標 的 同位 体 に

は πパ ル ス、 非標 的 同位 体 に は2π パ ル ス とな るパル ス で励起 し、 標 的同位体 の み

を電 離 で きる として い る。 この コ ヒー レ ン ト相 互作 用 を利 用 した アイ デ アは実 に優

れ ては い るが、 その よ うなパ ルス を整 形す るの が困難 で あ り実 用 的 で ない。

以 上 の観 点 か ら本 章 で はナ トリウム蒸気 を 即 いて近 共 鳴相互 作 用 に よるパル ス伝

播効 果 に つい て実験 し、 その パル ス変 化 の物 理 的 メ カニズ ムに つい て考 察 す る。 ま

た共鳴相 互作用 によ るパ ル ス変 化dzつ い て も考察 す る。 さ らにパ ル ス伝播 効果 を考

慮 して モデル を作成 し、 レー ザー 同位 体 分離 にお け る選 択 性 とイ オ ン化効 率 につい

て検討 す る。

§5-2近 共 鳴状 態V¥Yあ る同位 体 によ る伝 播 効果

5-2-1Na蒸 気 中 で の レーザ ーパ ル ス伝 播実 験

近 共 鳴状 態 にあ る同位 体 が、 そ こを伝 播 す る レーザ ー に及 ぼす 時 間 的効果 を知 る

ために、 ナ トリウム蒸気 を用 いて実 験 を行 な った。 ナ トリウム は質量 数23の 元素

の みで 同位体 は持 た ない が、 レー ザ ー光 を遷 移 の共鳴 周波 数 か ら離れ た とこ ろに同

調す る こ とに よ り、 ナ トリウみを近 共 鳴状 態 に置 くこ とが で きる。 ウ ランを例 に と

る と、238UをNaで 模擬 して い る こ とにな る。

図5-2に 用 い た エ ネルギ ー準 位 を示 す。Naは 核 ス ピ ン1=3/2を も ってお

り、 そ の ため用 い た準位(D!線)は 上 下 準位 とも に2つ の準 位 に超 微細 構 造分裂 し

て い る。 下 準位 のF=1,2を もつ準 位 間の 周波 数 間隔 は1772MHzと 広 いが、

上準 位 のF=1,2間 は、189MHzと 狭 く、 レーザ ー の スペ ク トル幅 と同等 で
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あ る た め 、S1・2(F=2)→P1・2を 用 い 、detuning量 △ を 図 に 示 す よ う に3p2P

1,2か ら の 周 波 数 の ず れ と 定 義 し た 。

実 験 装 置 の ブ ロ ッ ク 図 を 図5-3に 示 す 。 色 素 レ ー ザ ー はNd:YAGレ ー ザ ー

の 第2高 調 波 で 励 起 さ れ 、 単 一 モ ー ド発 振 す る。 用 い た 色 素 レ ー ザ ー の 構 成 は 第4

PZ3in F冨2

一一一一一189MHz

.至ム_F=1

わω
一 ω

F=2

3s2S,2

1772MHz

F=1

図5-2実 験 に用 い たNaの エ ネル ギ ー準 位

biplanar

pliotodiode

sodiumvaporcell

dyelaseroscillator

monitoretalon

videocamera

m
m
E
m

3

1垂

羅

dyelaseramplifier

図5-3レ ーザ ーパ ル ス伝播 実 験 装置
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章 図4-22(b)dzす で に示 した もの で、 それ にエ タロ ンを挿 入 し単一 モー ドを

得 てい る。 ス ペ ク トル幅 は150MHz、 パ ル ス幅 は8nsで あ った。 時 間的 効果

を 観測 す る 目的か ら、 空 間 的効果 を抑制 す る ため に レーザ ー光 は空 間 フ ィル ター と

アパー チ ャー(5mmφ)を 通 して空 間的 に均 一 な ビー ム と し、 ナ トリウム蒸 気 セ

ル に入 射 した。 ナ トリウム蒸 気 セ ル は有 効長1mで 、 ヒー ター加熱 で 任意 にセ ル壁

の温度 を調 節 で き る。D!線 に共鳴 す る レーザ ー光 の周 波数 を蛍 光 強 度 の最 大 値 によ

って た決 定 した後、 共 鳴線 か らのdetuning量 △ を フ ァブ リペ ロー エ タロ ンを用 いて

モ ニ ター しなが ら変化 させた。 レー ザー光周 波 数 は、S1・2F=1準 位 の影響 を少

な くす るため 低周 波数 側 に離調 した。 またNa蒸 気 セル通 過前 後 で の色素 レー ザー

パ ルス波 形 をバ イ プ ラナー光電 管 に より測 定 した。

レーザ ー光 強度 が30mW/cm2程 度 と小 さい とき、 測定 を 行 な った範 囲 で は蒸

気 密 度、detunig量 に依 らず レー ザー パ ル ス波 形 や空 間分 布 に変 化 は見 られ なか った。

しか し この状 態 で、detuning量 が △=一4.4GHz、 蒸 気 密度10田 一1012c

m-3で パ ルス の伝 播 速度 に遅延 が観 測 され た。 図5-4(a)はdetuning量 △=2

15GHzで の入 出力 パル ス波形 で ある。(b)は △=4.4GHzの 場 合で、(

a)に 比 べて 出力 パ ルスが お よそ5.4ns遅 れ てい る。(c)はNa蒸 気 セル壁

の温度 を変 えて、Na蒸 気密 度 を1010^'1012atoms/cm3ま で変化 させ た ときの入

出力 パル ス波形 を観 測 し、 パル ス速 度/光 速 を縦軸bz分 散 を横 軸 に と った もので あ

る。 実 線 は群速 度 の式

Cv=s
n+vdn/dv

dn2元Np2

dvnhO2
(5-1)

に よ る 計 算 値 で あ る。

遅 延 時 間 の 最 大 値 は1m伝 播 後7nsで あ っ た 。 こ の と きNa蒸 気 中 で の レ ー ザ ー

光 の 伝 播 速 度 は 真 空 中 で の 約1/3に 相 当 す る。

レ ー ザ ー 光 強 度 が 数100W/cm2を 越 え る と レ ー ザ ー パ ル ス の 変 形 が 観 測 さ れ

た 。 レ ー ザ ー 光 強 度500W/cm2、 蒸 気 密 度4×10'2cm-3の と き の ナ ト リ ウ

ム 蒸 気 セ ル 通 過 前 後 の パ ル ス 波 形 を 図5-5に 示 す 。(a)はdetuning量 △ がD1線

の 低 周 波 数 側 に1500GHzの 場 合 で 、 完 全 な 非 共 鳴 状 態 の た め 波 形 の 変 形 は 見

ら れ な い が 、(b)(c)はdetuning量 が そ れ ぞ れ △=5.5GHz、4.4GH
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zの 場 合 で、 出力 パ ル スで は入射 パ ル ス波形 の小 さな リップルが強 調 され て い るこ

と が わ か る。

(a)△=一215GHz

far-offresonance

(b)△=一4.4GHz

nearresonance

1～30mW/cm2

T～220。C

(5ns/div)

図5-4 低強 度 で の実 験結 果
波形 変 化 は ほ とん どないが、 著 し く遅 いパ ル ス速度
が観 測 され た。
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図5-5

△=一1500GHz

far-offresonance

△=一4.4GHz

0一 一5.5GHz

高 強 度(^一500W/CO2)で の 実 験 結 果

(伝 播 距 離1m,蒸 気 密 度 ～4×1012cm-a)
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5-2-2近 共 鳴効果 に関す る考察

近 共 鳴 状態 で は原 子 に よる レーザ ー光 の吸収 は小 さい の で、 これ に よる波 形変化

は顕著 で ないの で、 屈折 率 の分 散効 果 が重 要 とな る。 この よ うな状 態 では、Grisch

kowskyの 断熱 追従 近 似 モ デル6}が 適用 で きる ため、 これ を用 い て実 験 で得 たパ ル ス

波形変 化 を考察 した。 この モ デル は2準 位系 で考 える場 合、 一般 的 な密 度 行列 方程

式 で表 わ され るモデ ル にお いて分 極 の レー ザ ー電 場 と90度 位 相の ず れ た成分(吸

収成 分)を 小 さい と して無視 す るが、 同位 相 成分(分 散 成 分)は 考 慮 す る場合 に相

当 し、 密 度行 列方 程 式 に よ るモ デル(HeizenbergAto皿)とrate方 程 式 に よ るモ デル

(EinsteinAtom)の 中間 に位 置 す るモ デ ル と言 え る。 この断 熱 追従 モデ ル をMaxwe

ll方 程 式 に組 み込 む と以下 の 式が 得 られ る。

袈 ・ΣM・anati・ ΣN・Saoati一 ・Σ α・S22

詮 一ΣM・aoati・ΣN・ Ω馨

M、。Sふ.〔新.Coバ}

N、一SA・ パ モ・・㈲2]

(5-1)

こ こ で Ω はRabi周 波 数 、 ξ=z/cは 真 空 中 の 光 速 で 規 格 化 し た 伝 播 距 離 、 △ は 共

鳴 周 波 数 と レ ー ザ ー 光 周 波 数 と の ず れ(detuning)、 △iは △ の 初 期 値(t=0で △

=△i)で あ る。 結 合 係 数S、 吸 収 係 数 α は 入 射 レ ー ザ ー 光 角 周 波 数 ω 、 遷 移 の 双 極

子 モ ー メ ン トp、 横 緩 和 時 間T2、 原 子 蒸 気 密 度Nを 用 い て 、

2πNωPk2

Sk=2

h△ 旗

(5-2)一1/2

。。一2(・T、)一iS、 △2ik・ ・Co)2]

と表 わ され る。Mお よびNは それ ぞ れ レーザ ー光強 度 と周 波 数 に依存 す る伝播 速度

お よび 非線 形分 散 を与 え る。

図5-6は 図5-5(c)の 入 射 レーザ ー パ ル スに対 し上 の式 を用 いて計 算 した
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結果 で あ る。 図5-6(a)は 式(5-1)で 振幅 の み を考慮 し、 位 相 変化 を無視

した場合 の計 算結 果 で あ り、(b)は 振 幅、 位 相 の両方 を考慮 した結 果 で あ る。(

c)は(b)の 透過 光 に対 す る周 波数変 調 を 表 わ してい る。

位 相変 化 を無 視 した場 合、 パル ス変化 の メ カニズ ムは パ ルス伝 播速 度 が 強度 に依

N
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〉,

c
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c

(a)
485

0

←_一input

output

10

t(ns)

20

N

E
U

≧
)

a

c
m

c

0

(b)
491

(c)
N213

工

≧
〉,
U

琶
号
ε

ε
--.

三

U-212

0

図5-6

1020

t(ns)

0

0 1020

t(ns)

図5-4(b)の 実 験結 果 に対 す る断 熱追従 モ デル
に よ る計 算結 果
(a)強 度 に依存 す るパル ス伝 播速 度 の みを 考慮 した場 合
(b)自 己 位相変 調 効果 も考慮 した場 合
(c)出 射 パ ルス 内で の周 波数 変 調
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存 す る効果 の み とな る。 さらに位 相 を考 慮 す る と自己位 相 変 調効 果 が付 加 され る。

(a)で は吸 収 に よ る強 度 の減少 とパ ル スの立 ち上 が りが急 にな る変 化 が見 られ る

だ けで あ るが、(b)で は2つ の ピー クの間 の谷 が 深 くな り、 立 ち上 が り、 立 ち下

が り部分 の リップルが成 長 す るな ど、 実験 的 に得 られ た波 形d"よ く似 た結果 が得 ら

れ て い る。 この よ うな波形 変形 に伴 い(c)に 示 した よ うに、 パル ス の立 ち上 が り

部分 では負 側 に、 立 ち下 が り部 分 で は正 側 に、 それ ぞれ200MHz程 度 周波 数 が

変動 して い る。

以上 の 解析 よ り考 慮 した2つ の パ ルス波 形 変形 の メカニ ズ ムの うち、 自己位 相 変

調 効 果 が よ り強 く作 用 してい る こ とが分 か っ た。

こ こで屈折 率 の強 度依 存性 と自己位 相変 調 効 果 が原 因 とな って起 こ るパ ル ス波形

変化 の メ カニ ズ ムを図5-7に ま とめ てお く。

図5-7(a)は 屈 折 率分散 曲線 で あ る。 周 波数 軸 中央 が遷移 の共 鳴周 波数、 右

側 が高 周 波数 とす る。Naな どの原 子 の屈折 率 の強度 依存 性 は、 電 場 によ る電 子 雲

の歪、 す な わち電 子 分極 が電 場 の強 さに比例 して応答 で きな い こ との現 われ で あ る。

パ ルス強 度 が高 くな る と屈折 率分 散 曲線 は細 線 で示 す よ う に線 形屈 折 率ne(一1)

に近 づ い てい く。 初 期 にdetuning△ で入 射 され た レーザ ー 光 に対 す る屈 折率aは 、

パ ル スの ピー クに近 づ き強 度 が増 加 す る に従 い、 点a'に 移動 す る。 点aとa'と

で は、 そ の傾 きdn/dレ は点aの 方 が大 きい。 群 速度 は

dwcｰ
gdk __.dnn十vA

dv

(5-3)
4nNp2

n=11- z
h△1+(Ω/△)

で与 えられ るため、 強度 の高 い と ころ ほ ど群 速 度 は大 き くな る。 そ の結 果 として図

5-7(b)下 段 に示 す よ うにパ ル ス の立 ち上 が りが急 に な ってい く。

一 方、 パル ス強 度 が高 くな るにつ れ て屈折 率 は線 形屈 折 率 に近 づ い て い くか ら位

相速 度 は大 き くな ってい く。 したが ってパ ル スの立 ち上 が り部分 で 周 波数 が増 加 し、

立 ち下 が り部 分で 周 波数 が減 少す る。 す なわ ちパ ル スの立 ち上 が り部 分 で は波 が詰

ま り、 立 ち下 が り部 分 で は波 は伸 び る こ とに な る。 パ ル ス内 の各時 間 部分 で周 波数

が異 な る よ うにな る ため、 屈 折 率 も連 続 的 に変化 して い く。 それ に従 い群速 度 が変
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化 し、 立 ち上 が り部 分 では遅 くな り、 立 ち下 が り部 分で は速 くな り、 図5-7(c)

に示 す よ うにパ ル ス は圧 縮 され て い く。
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図5_7近 共鳴 効果 に よる波形 変 形 の メ カニ ズム
(a)屈 折 率 分散 曲線
(b)パ ル ス伝 播 速度 の強度 依 存性 によ る波形 変形
(c)自 己位 相変 調+群 速度 分 散 に よ る波 形変 形
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§5-3共 鳴 状態 にあ る同位 体 に よる伝播 効 果

5-8-1Rabi振 動 に よ るパ ル ス波形変 化

第2章 §2-3で 述べ た よ うに、 コヒー レ ン ト励起 の1つ の特 徴 は 分布 数密 度 が

Rabi周 波 数 で時 間・的 に振 動 す る こ とで あ る。 共 鳴状態 に あ る同位 体 が レーザ ーパ ル

ス に与 え る伝 播効 果VCvは 、 このRabi振 動(Rabioscillation,Rabiflopping)に よ

るパ ル ス波形 変 化 とそれ が伝播 と ともV¥Y成長 した結 果 と して起 こ るパ ル スの分 裂、

な らび に 吸収 に よ るエ ネル ギー の減 少 が考 え られ る。Rabi振 動 に よ るパル ス波 形変

化 とパ ル スの分 裂 は イ オ ン化 が効 率 よ く起 こ らない状 態 で は、 最 も顕著 な伝播 効果

にな る と予想 され る。 共 鳴状 態 に あ る同位 体 が対 称 な スペ ク トル を も ち、 レーザ ー

光 周波 数 が その 中心 に同調 され た 場合、 スペ ク トル全体 に つ いて平 均 した マ ク ロな

分 極 の分 散成 分(レ ーザ ー電場 と同位 相 の成 分)は0と な るため、 周 波数 変 化 や分

散 に関連 したパ ル ス波 形 の変 形 は小 さい と考 え られ る。

平 面波 で一様 な空 間強度 分 布 を も った レーザ ー パル スが 共 鳴媒質 中 を伝播 してい

く際の パ ル ス波 形 の変 化 を図5-8に よ り考 え る。 図5-8(a)に 示 す よ うに・

レーザ ー 光の入 射 端 で あ る媒 質 の最 初 の微小 体 積dVに あ る原子 が、(b)に 示 し

た矩形 パ ル スで励 起 され る と、(c)に 示 す よ うに分 布反 転 が変 化 す る。(c)で

分 布反 転 が 一1は す べ て の原 子 が下 準 位 に あ る状 態 で、1は す べて の 原子 が上 準位

に あ る状 態 を表 わす。 原 子 は励 起 され る前 の初期 状 態 で はすべ て下 準 位 に存在 し、

分 布反 転 は一1で あ るが、 レーザ ー光 に よ り励 起 され る と一1と1の 間を振動(Ra

bi振 動)す る。 この分 布反 転 は(d)に 示 す分 極 の振動 を伴 う。 分 極 の振動 とは こ

の場 合、 レー ザー光 の電場 と90。 位相 の ずれ た成 分 の振 動 で あ り、 レー ザー 光か

らの エネ ル ギー吸収 とレーザ ー光 へ の エ ネル ギー放 出の繰 り返 しで あ る。 したが っ

て この 誘導 吸収 と誘 導放 出 の変化 が直接 レー ザー光 の電 場 の振幅 の変 調 とな って、

dVの 領 域 を通過 して い くパ ル ス波 形(e)に 現 われ る。 次 の微 小体 積dV中 の原

子 は、 変 調 され たパ ル ス(e)に 励 起 され る こ とに な り、 さらに変調 の度 合 が増 し

て い く。 この よ うな変調 が繰 り返 しパ ル ス に与 え られ る結 果、 も との パ ル ス(b)

は1連 の パ ル ス列 に分裂(break-up)す る。 分裂 した1つ のパ ル スは 面積2π を も

ち、 ソ リ トン7)と 呼 ば れ る安定 した孤 立 波 と して伝 播す る。

イ オ ン化 や励 起準 位 の寿 命等 に よ る分 極 の緩 和 が全 く起 こ らなけれ ば、 上 記 のパ
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ル ス変 化 は非 常 に顕著 で あ り、 自己誘 導透 過 現象8)(Self-lnducedTransparency:

SIT)と して知 られ てい る。 しか しな が ら レー ザ ー 同位 体分 離 のよ うに多 波長 の レ

ー ザ ー光 に よ る多 段 階励 起過程 で、 しか もイ オ ン化 に よ る原子 系 か らの損 失 が ある

よ うな状 況 での レー ザー パ ルス伝 播効 果 は現 在 まで研究 され て いな い。

(a) 、

ノ

1

>

lP「opapropagationaxis

dV

(b)

レ

initialpulse

t

(c)
7
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populationinversiont

(d)
emission

青 》 ～ 年 ・・lariza・㎞
absorption

(e))
.・ 墨.噛 ・-O

レ

modulatedpulse

1

図5-8共 鳴 効果 に よるパ ル ス波形 変化 の メ カニ ズ ム
微小 体積dVに あ る原子 が矩 形 パ ル スで励起 され ると、
準位 密度 と分極 の 振動 が起 こ る。 分極 の振 動、 す な
わ ち誘導 吸収 と誘 導放 出 の繰 り返 しは入射 パル ス を
変調 す る。 次 の微 小体 積 中の 原子 は変調 され たパル
スで励 起 され、 その変 調 は成 長 して い く。

一119一



5-3-2パ ル ス伝 播 シ ミュ レー シ ョン コー ド

§5-2で は近共 鳴状 態 に あ る同位 体 に よ るパ ル ス伝 播 効果 を実 験 とGrischkows

kyの 断熱 追 従 モ デル を用 い た計算 との比 較 に よ りそ の メ カニ ズムを考 察 した。 しか

し このモ デ ルで は共 鳴状 態 にあ る 同位体 の応 答 を考慮 で きない。 レー ザ ー同位 体 分

離 で は標 的 同位体 は レー ザ ー光 と共 鳴 し、 非標 的同位 体 は 同位 体 シフ トだ け離れ た

近 共 鳴状 態 に あ る。 この両者 を同 時 に扱 うた め に は、 レー ザ ー光 に対 す る原 子 系の

応 答(準 位密 度 や分 極 の時 間変 化)をBloch方 程式 で計 算 し、 誘 導 され た原 子分 極 に

よ る入射 レーザ ー光 自体 の変化 をMaxwell方 程 式 で 計 算す る必 要 が あ る。 そ こで この

Bloch-Maxwellモ デル を用 いて伝播 シ ミュレー シ ョン コー ドを開 発 した。 こ こで は 自

己位 相変 調 効果 を取 り入 れ るた め に第2章 で扱 った基 本式 のRabi周 波 数 Ω を Ω=R

+iCと して 復素 形式 と した。

対象 とす る原子 系 は図5-9に 示 す よ うに最上 準 位(準 位3)か ら のイ オン化 お

よび基 底 準位 を除 く準位 か らの緩 和 を考慮 し た カス ケー ド3準 位 系 で あ り、 各 同位

体 の ス ペ ク トルを任 意 に設 定 で き る ように した。 自動電 離 準位 に励起 す る場合、 そ

の励 起 は不可 逆 的 で ほぼ100%の 確 率 で イ オ ン化 す るた め、 準 位8か ら 自動 電離

z
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準位 に励 起 す る レーザーCに よる イ オ ン化率 γは一 定 と し、 レー ザー一A,B

のパル ス伝播 を考 え る。 ただ しレーザー は理 想 的な平 面波 で、 ビー ム半径 方 向 の強

度 分布 は一 様 とし、1次 元(z方 向)に のみ伝 播 す る。 また原子 蒸気 は均質 と して

扱 い、 伝播 方 向の密 度 分布 は一様 と した。

シ ミュ レー シ ョン コー ドの信 頼性 は、2準 位 系お よび3準 位 系で の イ オ ン化 の な

い共鳴 励 起 にお け るパル スの ソ リ トン化 の研 究論 文8)・9)と 比 較 す るこ とに よ り確 か

め た。

以下 簡 単 に計算 コー ドの概 略 を述 べ る。

開発 した レーザ ー パ ルス伝 播 シ ミsレ ー シ ョン コー ドで は、 原子 系 に入 射 され る

レーザー 光Aお よ び レーザー 光Bの パル ス の伝 播挙 動 は、 レー ザ ー光 と原 子 の相互

作用 を表 わす密度 行 列要 素 に関す るBloch方 程 式 お よび レーザ ー光 の伝 播 を表 わ すM

axwell方 程 式¥Yよ り記述 して い る。

光 の振 動 周期 は10-15秒 程度 で あ るか ら、 ピコ秒程 度 まで の パル スで は、 その中

に多数 の光 の振 動 を含 んで い る。 その た めゆ っ くり変化 す る包 絡線 を も った急速 に

振 動す る進 行波 と して表 わ す ことがで きる。 そ こで次式 で示 す よ うに レーザ ー は異

な る速度 で同 じz方 向に伝 播 す る2つ 準 単 色平 面 波 の和 と して取 り扱 った。

覧(・,・)=量 。(・,・)・ 直 、(・,・)

(5-4)

覧 。(・,t)=言 。E。(・,t)・xp[一i(ω 。Ht-k。z)]+・.・

y

E、(・,・)H、E、(・,・)・xp[一i(ω 、・一kbz)]・ …

こ こ でti。,HEbは 偏 光 ベ ク トル 、Ee,Ebは 複 素 振 幅 で あ る。 空 間 お よ び 時 間 の 尺

度 か ら 見 て 、E。,Ebの 変 化 は ゆ っ く り し て い る か ら

士1聖1<<IEa¥Z+・)1,1wb∂Eb(z,tat)<<1・ 畠 ・)1

(5-5)

1

k,∂E,(z,t)aZト<1・ 叫11kb∂Eb(z,t)laz<<團

が 成 立 す る。 こ の た めMaxwell方 程 式

[a2aZ2一 τ≡1,i-aZate「]登(二己一t)一一一警LI5(2ニ ーt)

(5-6)
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は、 レーザ ー ビー ム半径 方 向 の変化 を無視 し、 電 界 をRabi周 波 数 に変 換 して表 わす

と

[aat・ ∂(a)]R・ ・ 去S・V12[aat・ ∂(1,)x・ ニ ー2SaU12
,

(5-7)

[aat・ ∂(a)]R、 ・去S・V23[aat・ ∂(誹 ・_一is2・U23
,

と な る 。 こ こ でSa,Sbは 結 合 係 数 で あ り、

4πNp。2ω 、

S_=8$C

4・NPb2ωb(5-8)

S._b'hc

と 表 わ さ れ る 。 ま たRa,Ca,Rb,Cbは そ れ ぞ れ

Ω ・=去 σ1・ ・覗 …)一RX…)・ ・C・(…)(
5-9)

Ω 、・ ÷ σ,3・ti、)E、(…)一R、(…)・ ・C、(…)

で 表 わ さ れ る レ ー ザ ーA、BのRabi周 波 数 の 実 部 と 虚 部 で あ り、p。,Pbは

づ ロつ 　つ ロや

Pa=εa'Pl2,Pb=εb'P23

で あ る。 ここでPa,Pbは 誘起双 極子 モ ー メ ン トで あ る。

また分極 の実 部 お よび虚 部 の周 波数 積分 値 は

V12(・,・)一 ∫・、,(・,・,δ)[gt arge[(δ)・9。hers(δ)]dδ

U12(・,・)/ｰ2(・,・,δ)[gtargu(δ)・9.幡(δ)]dδ

U,、(・,・)一 ∫u23(・,・ ・δ)[g,、rgct(δ)・gothers(δ)]dδ

V,,(・,・)一 ∫・。(・,・,δ)[btarg。 、(δ)・9曲 。。(δ)]dδ

(5-10)

(5-11)
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で それ ぞれ 与 え られ る。

実際 の計 算 では

ξ=z,τ=t-z/c(5-12)

を用 いて 光速 で動 く座標 系 に変換 した。

原 子系 は図5-9に 示 した3準 位原 子 系で あ り、 量 子 力学 的 に取 り扱 う。 原子 系

の レーザ ー に対す る応答 は第2章 の励起 ダイナ ミクス シ ミニレー シ ョンコー ドと同

じ形 式 で求 め た。 ただ し密度 行列 の ままで はな く実 変数 に 変.換し以下 に示 すBloch方

程 式 と した。

atnll-2Rav122Caui2+ti21n22

an=一iRv+!Cu+iRv-iCu--n+-n222a122a122b232b23ti2122'C3233

an332RbV23+2Cbu23_CY+X21/n33

a

atn。n=X33

金vl2・ △au12+R硬 ・22一 ・11)一1R2・1U13-ZC・_11V132ti21・ 考)v12

(5-13)

a

at・ 、,・ △、・23+R、(n33・22)・1R2。u13

+2CaV132(Y+ti

21+ti32+c)V12

a

at・13一(△ 。+△ 、)u13+1R2。u,,一iR2、 ・12-IC2。v、,+IC2、v12

一(Y・1
×32・ 亡)・13

a

at・12一 一 △ 。V12-C。(・22一 ・11)・1R2、 ・13-IC2、 ・13

1

2(iX21+去)・12
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a

atu23=_△ 、v、,一Cb(n33・22)一1R2・v13+IC2・u13

2132

音u13一 一(△ 。+△ 、)・1is-2R・v、,+1R2、v、2-2Cau23

+2Cbu122(y+ti
32+tip/

レ ー ザ ー 光 周 波 数 のBohr周 波 数 か ら のdetuning量 △8f△bは そ れ ぞ れ 以 下 の 式

で 与 え ら れ る 。

△。(・,t,S)一 ω12一[ω 。+∂ φ妻 ・t)]・ δ 一 △ai一 半 ・ δ

△、(・t,S)・ ω,,一[ω 、+∂b(Zat't)]・ δ ・ △、、r撃 ・ δ(5-14)

こ こ で φa,φbは 位 相 の 変 調 成 分 、 』△ 。i,△biは 初 期detuning量(tニ0,z=0)

△。=ω1、 一 ω・
,△ ・=ω ガ ω・(5-15)

で あ る。

遷 移1→2、2→3は そ れ ぞ れ レ ー ザ ー 光A、Bの 光 子 の み に よ り 駆 動 され 、1

つ の レ ー ザ ー の2光 子 吸 収 は 起 こ ら な い と し た 。 ま た 上 式 に お い て イ オ ン 化 が な い

場 合 、HioeとEberlyに よ る コ ヒ ー レ ン トベ ク トル 保 存 則101

・122+vl22+・zzs+・223+2ul3+2V13+2(2nll+・ 、22+znss)・C(5-16)

が成 立 す るこ とを確 認 した。 式(5-16)でCは 初 期状 態 で 決定 され る定数 で あ

る。

以 上 の方程 式 中で 用 い られ た変 数 は以 下 の 通 りで あ る。

z:伝 播 距 離

t:時 間
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8

y

n>〉.

n2z.

nas

nion:

U12,U23,U13

V12,V23,Vf3・

1/Z21'

1/Z32

1/τ 。

Xtarget

Xothers

SOS)

W]2

W32

Wa

Wb

P12

p23

N

周波 数

電離 速 度

準位1の 占有確 率

準位2の 占有確 率

準 位3の 占有 確率0≦nkk≦1(k=1,2,3)

イ オ ン とな る確率0≦nl。,≦1

誘起双 極 子 モー メン トの実部 一1≦Umn≦1

誘起 双極 子 モー メン トの虚部 一1≦v冊.≦1

(m,n=1,2,8mくn)

準位2か ら1へ の寿 命 によ る緩 和速 度

準位8か ら2へ の寿 命L{Yよ る緩 和 速度

弾性 衝 突 に よ る緩和 速 度

標 的 同位体 の 自然存 在 比

非 標 的 同位 体 の 自然 存在比

原 子 の周 波数 分布 を 表 わす スペ ク トル形 状 関数

9(δ)=9torget(δ)十9。th。r5(δ)

∫・(δ)dδ=∫ ・・一 ・(δ)dδ+∫ ・ ・…rs(δ)dδ

=Xtarget"f"Xothers

=1

9target(δ):標 的 同 位 体 の ス ペ ク ト ル 形 状 関 数

g。th。r。(δ):葬 標 的 同 位 体 の ス ペ ク トル 形 状 関 数

遷 移1-2の 共 鳴 周 波 数

遷 移2-8の 共 鳴 周 波 数

レ ー ザ ーAのz=0、t=0で の 周 波 数

レ ー ザ ーBのz=0、t=0で の 周 波 数

遷 移1-2の 双 極 子 行 列 要 素

遷 移2-3の 双 極 子 行 列 要 素

原 子 蒸 気 密 度

Nt。rg。t:標 的 同 位 体 原 子 蒸 気 密 度(=N×Xt。,g。t)

N。th。,s:非 標 的 同 位 体 原 子 蒸 気 密 度(=N×x。th。,。)
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5-3-8共 鳴効 果 に関 す る考 察

まず 上準 位 か らイ オ ン化が 起 こる2準 位原 子 系 を伝 播す るパ ル スに つ いて考 え る。

イ オ ン化 に よ る緩 和 に よ り、 第2章 図2-3に 示 した よ うに γ≧ Ωで はRabi振 動 が

ほ とん ど生 じず、 パ ル ス波形 変化 は分極 の完 全 な減衰 が 起 こる前 のパ ルス前縁 部 に

現 われ る にす ぎな い。 さらに この 変化 も吸 収 に よ るパ ル スエ ネ ルギー の減少 の た め

イ オ ン化 効率 に大 きな影響 は及 ぼ さない。

次 に図5-9に 示 した8準 位 原 子 系 に同時 に入射 され た レー ザー光A,Bの パ ル

ス の伝播 につ いて考 え る。1,2段 目の遷移 とも遷 移双 極 子 モ ー メ ン トが5×10

-19esu ・cmとす る。UやGdの 同位 体分 離 で は、 遷 移 の双 極 子 モー メ ン トとしては

この程度 の数値 を もつ準 位が用 い られ る可能 性 が高 い。 またUやGdの 第1イ オ ン

化 ポテ ン シ ャル は6.2eV程 度 で、3段 階電 離 に よ りイ オン を生 成 す るため、1

つの遷 移 の周 波数 は5×10'"Hz程 度 にな る。 そ こで遷 移 の周波 数W12=ω32=

2π ×5×1074rad/sと した。 以下 で示 す 計算 結 果 は結 合係 数 と伝 播 距離iの積が

等 し くな る とこ ろで 同 じにな る。 す なわ ちNp2ωzの 値 が同 じで あれ ば、 パ ル ス波

形 変 化 の様子 は等 し くな る。 原 子 蒸気 密度Nを 、Uの 同位 体分 離 で の原 子 蒸気 密度

の上 限値1013cm-3と した場 合、 標 的同位 体 で あ る235Uの 密 度 は10"cm-3と

な る。 こ こで は共 鳴原 子 によ る伝 播 効果 を考 察 す るため、N=10"cm-3と して、

伝播 距 離zに 対 す るパル ス波 形変 化 を考 える。

まず 原 子蒸 気へ の 入射 パ ル スの条 件 を決 定 す るた め に、 励起 ダイ ナ ミクスの み を

考 慮 した場合 の イ オ ン化 効率 とパ ル スエ ネル ギ ー密度 の関 係 を図5-10に 示 す。

図5-10は 第2章 で得 た最 も効 率 よ く励 起 で きるRabi周 波数 とイ オ ン化 率 の組 み

合 せ Ω、=Ωb=γ を用 い、 矩 形 パ ル スで励 起 した場 合 に、Rabi周 波数 とパ ル ス幅 の

組 合 せ を変 え た と きに得 られ るイ オ ン化効 率 を示 して い る。 図 よ り蒸 気 の 入射 端 で

90%以 上 の イ オ ン化効 率 を達 成 す るな らば、 影 をつ け た領域 に あ るRabi周 波 数

とパル ス幅 の組 合 せ を用 い る必 要 が あ る。 例 えば40nsの 矩 形 パ ル スで 励起 す る

場 合、Rabi周 波 数 はo.6GHz程 度 で な けれ ば蒸 気 の入 射端 でgo%の イ オ ン化

効率 が得 られ ない。 また 図中 には 横 軸 に示 し たパ ル ス幅 と縦軸 に示 したRabi周 波数

の組 合 せ を もつパ ル スの 等 エ ネル ギー密度 の 曲線 を示 した。 その等 エ ネル ギー密度

曲線 は 図 の右 に示 した蒸 気密度N× 伝播 距離zに 存 在 す る原 子 を100%イ オ ン化

で きる エ ネル ギ ー密度 を表わ して い る。 蒸気 密 度 を10"個/cm3と した と きの伝
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10

Rabi周 波 数 と パ ル ス 幅 の 組 合 せ に 対 す る 原 子 蒸 気 の レ ー ザ ー

入 射 端 で の イ オ ン 化 効 率(%)と 等 エ ネ ル ギ ー 密 度 曲 線

(p12=p23=5×10-19esu・cm,レa=vb=5×1014Hz)

播 距離、 す なわ ち次式 でN=10>>cm-aと して計 算 され る伝 播距 離zを その右 に

示 した。

Itipulse

Z=Nh
v

(5-15)

したが っ て幅40nsの パ ルスで90%の イ オ ン化 効 率 を蒸気 の入射 端 で得 る場合、

そ のパ ル スに は100m程 度 にわ た って原子 を励起 しな が ら伝 播 で き るだ け エネル

ギー密 度 を与 える こ とにな る。

図5-11に Ω=0.4、1.OGHzの パ ルス の伝 播 中の波 形変 化 の様 子 を示

す。 入 射パ ル ス波形 は、 立 ち上 が り、 立 ち下 が りとも半 値半 幅5nsの ガ ウス型、

中心部 は フ ラ ッ トで、 半値 全 幅40nsの パ ル スで あ る。 これ は現在 レー ザー 同位

体 分 離 システ ムに おい て考 え られ て い る銅 蒸 気 レーザ ー励 起色 素 レー ザー の波形 を

模 擬 して い る。 また レーザー 光A,Bの パル ス は同時 入射 であ る。
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準位1か ら準位2へ の遷移 を駆 動 す る レー ザーAの パ ル スは、(a),(b)と

も に吸 収 によ って立 ち上 が りが急 峻 にな り、 パ ル スの前縁 部 分 で微小 な変 調 が起 こ

り、 伝 播 距離 ととも にそ の変調 が 成長 し、 パ ル スが分 裂 して い る。 レーザ ーBは 、

レー ザ ーAの パル ス で準位2に 励 起 され た原 子 を さらに準 位3に 励 起 す る。 す なわ

ち準 位1か ら準 位2iz原 子 が 励起 され るの に要 す る時間 の 間 は、 レー ザ ーBの エ ネ

ル ギー を 吸収 す る原子 が 準位2に 十 分 ない。 このため レーザ ーBの パ ルス の前 縁部

分 は、 大 きな伝播 距 離 で も変 化 せず、 少 し遅 れ た時 間部 分 の エネル ギ ーが 吸収 され、

パ ル スの 強度 が滅 少 してい く。 したが って例 え ば50m伝 播 した後 の レー ザ ーA,

Bの パ ル スを比較 す る と図5-12(a)の よ うに、2つ のパ ル スが 重 な らな いパ

ル ス部 分、 す なわ ち多 段階 励起 で 原子 をイ オ ン化 で きない 時 間部分 や、 片 方 の パル

ス の強度 が他方 に比 べて高 くな る部分 が 現 われ て くる。 図5-12(a)で は レー

ザ ーAの パル スの 立 ち上 が り部分 では レーザ ーBの パ ル ス の強 度 よ り高 くな るため、

準位1か ら準 位2に 励起 され た原 子 は、 レー ザー 光Bに よ り準位3へ 励起 され るよ

り、 レー ザ ー光Aで 準位1に 誘導 放 出 され る原 子 の方 が多 くな る。 す な わち実 質 的

に この3準 位 原子 系 の中 で準 位1と 準 位2の 閉 じた2準 位 系が 構成 され て しまった

こ とに な る。 この よ うな 閉 じた2準 位 系 的ふ る まいを示 し始 め た レー ザ ー光Aの パ

ル ス部 分 は、2π パ ル スに分 裂 し始 め る。 この パ ル スの分 裂 は5-3-1で 述 べた

原理 に よ り起 こ り、 伝 播 す るに つれ てや が て完 全 に分裂 す る と とも に、 ハ イパ ボ リ

ック2π パル ス(sech2π)と な って伝 播 してい く。 この よ うな ソ リ トン化 が 起 こ

る と分 裂 したパ ルス は非 常 に遅 い速 度 で伝播 し、 お よそ

1
てd。1・y=2aztip (5-16)

で表 わ され る時 間遅 れ を示 す。 こ こで τpは 分 裂 した1つ1つ のパ ル スの 幅、 αは吸

収 係数 で ある。 やが て レーザ ーAとBの パ ル スは図5-12(b)に 示 す よ うに完

全 にずれ て し まい、 原 子 を多段 階 励起 で イ オ ン化 す るこ とが で きな くな り、 イ オ ン

化 効 率 は0と な る。
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図5-11 共 鳴 同位 体原 子 の み を考 えた場合 の伝 播 パ ル ス波形 変 化
レー ザ ーA,Bの パ ル ス は計 算 され た全伝 播距離 で の最 大強 度
の値 で それ ぞれ規 格 化 して い る。
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図5-12 イ オ ン化 の あ る3準 位 原子 系 に おけ る閉 じた2準 位 系的
ふ る まい に基 づ くパ ル ス変形

一129一



図5-18に Ω(Ω1=Ω2=γ)=0.4,0.6,0.8,1.OGHzの 各

場 合 の イ オ ン化効 率 と伝 播距 離 の 関係 を示 す。 図中 の点線 は、 伝播 距 離zに わ た り

100%の イ オ ン化 が起 こる と仮 定 し、(5-15)式 で 与 え られ る エネ ルギ ー収

支 よ り求 め た伝 播長 で あ る。Rabi周 波 数 に ほ とん ど関係 な く点線 で示 した伝 播 長で

イ オン化 効 率 が50%程 度 とな る。 したが って図5-12で 示 した吸 収 に よるパ ル

スエ ネル ギー の減 少 とそれ に引 き続 く著 しい遅 延 な どの共 鳴 効果 に よ るパ ル ス波形

変化 で、 イ オ ン化 効 率 が50%程 度 にな る伝 播 長 が式(5-15)で 求 め たエ ネル

ギー で決 定 され る伝 播長 で評 価 で きる こ とが わ か る。

Ω(Ωa=Ωb=Y)(GHz)

100

0v

U
C
d

U

慧50
C
O
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mN

:萎

00

S2.0.4
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S2=0.6

/

sz.o.a

/

Ω=1.O

r

100200300

propagationdistancez(m)

atomicdensityN,a,yet=70"atoms/cm3

図5-13 イ オ ン化 効率 と伝 播 距離 の関係
点 線 は式(5-15)よ り求 め た エ ネル ギ ー
収 支 か ら決 ま る伝 播 長

§5-43段 階電 離 法 に おけ る伝 播効果 の 影 響

5-4-1原 子 系 と入射 パ ル ス条件

ここで は5-4-2で 行 な うパ ル ス伝播効 果 に よ るイ オ ン化 効率 と選択 性 へ の影

響 を考 察 す るた め の計算:条件 を述 べ る。
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図5-14に 示 す8段 階電 離 ス キー ムで イ オ ンを生成 す る。 準位1-2,2-3

間 の遷移 の双 極子 モー メン トPie,p23は5×10"19esu・c皿 で 同 じ とす る。 第8章

で示 した よ うにGdやUの 励起 準 位 の寿 命`ホ数100nsと 長 い もの が多 く、 また

1013cm-aの 蒸 気 密度 でかつ 原子 蒸気 ピー ム を用 い るた め、 寿 命 や衝 突V¥Yよ る緩

和 は励、起 ダイ ナ ミク スに大 きな影 響 を与 えな い ので こ こで は無視 して考 え る。

原 子 系 は標 的同位 体 と葬標 的同位 体 の準 位1-2と2-8間 の遷移 が それぞ れ5

GHzの 同位 体 シ フ トを もつ。 標 的 同位 体 の ドップ ラー 幅 は、 超 微細 構 造 に よ るス

ペ ク トル の広 が りを考 慮 して1GHz、 非 標 的 同位 体 の ドップ ラー 幅 は500MH

zと す る。 また標 的 同位体 と非 標 的 同位 体 の 存在 比 を それ ぞれ1%と99%と した

ビ図5-15に 示 した スペ ク トルを 用 いた。 レーザ ー光 周 波数 は、 図Fptz示 す よ うに

標 的 同.位体の ス ペ ク トル の中心 に同調 す る。

図5-16に 励 起 ダイナ ミクス のみ を考 慮 して得 た入 射 パル ス条 件、 す なわ ち原

子 蒸気 の レー ザー 光 入射 端で のRabi周 波数 Ω とパル ス幅 τp.1。。の組 み合 せb"対 す る

標 的 同位 体 のイ オ ン化 効 率 と生成 され る濃縮 物質 中 の標 的 同位 体 の濃 度 の関係 を示

イオ ン化 ポテ ンシャル

LaserB

、Z〃Z4644 ≦44-444444クzク ク

γ

t3

B

UU/l//UU

Ωb ,一一一..△S1+

〉 ∫ 同 位

2

同位体 シフト

LaserA

1

Ωa

〉

一4一奄1

標的同位体 非標的同位体

図5-148段.階 電 離 法 に よ る レ ー ザ ー 同 位 体 分 離

△ 。〉〉 △ 。2は 各 々 準 位1-2,2-3間 の 同 位 体 シ フ ト量 、

Ω。,Ωbは 各 々 レ ー ザ ー 光A,BのRabi周 波 数 、 γ は 準 位

3か ら の イ オ ン 化 率

一131一



isotopeshift-SGHz
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一6 一4-20
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2

図5-15計 算 に用 いた スペ ク トル
2つ の同.位体 が存 在 し、 それぞ れ ガ ウス型 の スペ ク トルを もつ。
レーザ ー光 の 周波 数 は標 的 同位 体 の スペ ク トル の中心)vYL同調 す
る(矢 印 で示 す)。

ドップ ラー 幅 存 在 比
標 的 同位体:1GHz,1%
非 標 的同位 体:0.5GHz,99%

す 。 図5-16は 、 第2章 で 行 な っ た 励 起 ダ イ ナ ミ ク ス の 研 究 結 果 で あ る 最 も 効 率

的 な 励 起 条 件 Ω 。=Ωbニ γ を 用 い 、 図5-15に 示 し た ス ペ ク トル を も つ3準 位 原

子 系 を 励 起 し た 場 合 に つ い て の 結 果 を 示 し て い る。 簡 単 の た め 励 起 パ ル ス は 矩 形 パ

ル ス を 用 い た。 こ こ で 生 成 さ れ る 濃 縮 物 質 の 濃 度 は

N.

C=÷target _+(5-17)
+NNotherstazget

で定 義 して い る。 式(5-17)で 記号+は イ オ ンを表 わ す。

回収 の際起 こ る電 荷移 行衝 突 に よ る選 択 性 の低 下 を考 え る と、 回収 前 の段 階、 す

な わ ち3段 階電 離 され た直後 の状 態 で濃縮 物 質 中の標 的同 位体 の濃 度 が あ る一定値

以 上で あ る必要 が あ る。 レー ザー 光 との相 互 作 用領 域 で の原子 蒸気 密 度 をN、 回収

電 極 の幅 をL、 電 荷移 行 衝突 断面 積 を σcと す ると、 回収電 極 間 で電 荷移 行 衝突 を起

こ した結 果、 回収 され る イオ ンの うち標 的 同位 体 イ オ ンの割 合 は、 回収 前 の割 合 の
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exp(一Nσ 。L)倍 に低下 す る。N=1013atOmS/cm3、L=10cm、 σ。

=2×10-74cm2と 仮 定す る と約0.135倍 とな り、4%の 濃 縮物 質 を得 るた

め には、 電離 直後(回 収 前)の 段 階 で30%以 上の 濃度 で ある ことが 必要 とな る。

また蒸 気利 用効 率 を上 げ経 済性 を発揮 す る ため に、 原 子 蒸気 中 の標 的 同位体 をほ

ぼ100%イ オ ン化 しな ければ な らな い ため、 イオ ン化 効 率 の点 か ら も入 射 パ ルス

条件 に対 して制 限 が付 く。 したが って 入 射パ ル スの条件 と しての パル ス幅 とRabi周

波 数 の組 み合 せは、 図5-16に 示 した イオ ン化効 率一100%,濃 度 ≧30%の

曲線 に囲 まれ た範 囲 の値tz限 られ る。 パ ルス幅 を40nsと す る と、 お よそRabi周

波 数 は0.9GHz～1.1GHzと な る。 ただ し選択 性 は励 起 パ ル スの立 ち上 が

りに依 存 す るため、 矩 形 パル スで計 算 され た図5-16で の濃 度 に 関す る制 限 は絶

対 的 な もの では ない。 矩形 パ ル スに比 べ て立 ち上 が りの緩 やか なパ ル スで は、 フー

リエ変 換 され た スペ ク トル幅 が狭 い ので濃 度 は も っ と高 い はず であ るが 目安 と して

この図 を用 いた。

ここで は同位体 分 離用 の レーザ ー システ ム と して、 現在 最 も有 望 で あ る銅 蒸気 レ

ーザ ー励 起色 素 レー ザー を模 擬 したパル スで 励起 した場 合L{Yつ いて考 える。 そのパ

ル スは、 立 ち上 が り、 立 ち下 が りとも半値 半 幅5nsの ガ ウス型、 中 央部 は フ ラ ッ

トで、 全 体 で は台形 波 に近 い半値 全 幅40nsの パ ル スで あ る。

次 に示 す パ ルス波 形変 化 に おいて、 伝 播 コー ドの基 本 式 中 の式(5-8)で 与 え

られ る結 合 係数 と伝 播距 離 の積、 す な わ ちNp2Wzの 値 が同 じであれ ば、 伝 播距 離

に対す るパル ス波 形 変化 のふ る まいは 同 やに な る。 しか し ここで は理 解 しやす いよ

うに、 蒸気 密度NをUの 同位 体分 離 で の上限 値 で あ る10!3cm-3と して、 伝 播距

離zと パ ル ス波 形 を対応 させ て示 す。 な おこ の原子 蒸気 密 度1013cm-aの うち、

標 的同位 体 原子 の密 度Ntargetは10"cm-3で あ る。

一133一



1.5

1.O

C7

奪
i

C

G"

0.5C

0

%

、、 、・噛

なち ミ

ミ ちし

㌔w、 ＼ こ・な.

騰N・1警趣 譲.
硬 ＼、 ・、'・ 一 ・

:≒`㍉

、"・'…....
ロ 　

～ ＼ … 一 ・一一…_._..層

」 、、
㌔.

N… ・go

'・、:遣o

Za一

輔・.".幅
・璽50・q .,曹_ _

60・ 一...、...

70一 ・.._.

一80.一

50

ao

60

30

70

40

90一 一

10

NtargetZ

5x1015

1015

145x10

/1×14

135x10

50

1013

0 10 2030

てP。lse(ns)

40

図5-16
羅 謀幕 講縮蘇 塀 勢爾盟 婆鉄糞擬製)、

(点 線 でTす)と 入 射 パ濃縮 物質 中の標 的 同位体 の濃度(%)
ル スの エ ネル ギー 密度 の 関係

難 要接鱗 餐磐 勤 醗 麗 毅 譲,纏欄 レzギ瑠 度
Nt。 国 。tZの 値 を 図 右 に 示 し た 。を 太 線 で 示 し、

イ オ ン 化 効 率 ～100%,濃 度 ≧30%を 原 子 蒸 気 の 入 射 端 で 得 る

た め に は、 影 を 施 し た 範 囲 内 のRabi周 波 数 Ω と パ ル ス 幅 τp、1。 。の 組

合 せ を 用 い る こ と が 必 要 で あ る。
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5-4-2イ オ ン化 効率 と選 択 性 に及 ぼす 影響

伝 播距 離 と ともにパ ル スの エ ネル ギーが原 子 に吸収 され 減少 して い くため、 イオ

ン化 効率 は低 下 して い く。 逆 にパ ル スエ ネル ギ ーが減少 す る こ とで、 飽和 広 が りに

よ る非標 的同位 体 の励 起 が少 な くな るた め、 濃 度 は伝播 距 離 に した が って向 上 して

い く。 この よ うにイ オン化 効 率 と濃度 は伝 播 距離 に対 して相反 的で あ る こ とが予想

され る。 したが って パ ルスのRabi周 波 数 を あ ま り大 き くして も経 済性 は向上 しない。

こ こで は光子 利用 率 を考 慮 して、 図5-15に 示 した条件 の中 か ら入射..ル スの ピ

ー クRabi周 波 数 Ωを1GHzと して、 原 子蒸 気 中 を伝 播 す るパ ル スの 波形変 化 を計

算 した。

Ω(=Ω 。=Ωb=γ)=1GHzの パ ル ス波 形 で励起 した場 合の 各 伝播距 離 での

パ ル ス波 形 を図5-17に 示 す。 図5-17で はz=100mま での ピー ク強 度で

各 々の レー ザ ー光強 度 を規格 化 して示 して い るた め、 図 で はレーザ ーAと レー ザー

Bの 入射 ピー ク強度 は異 な るよ うに見 え るが、 とも に21kW/cm2と 等 しい。

レー ザーAの パ ル スは前縁 部 か ら吸収 され るため、 立 ち上 が りが急 峻 にな って い

く。 レー ザーBの パ ル スは、 レー ザーAに よ り基 底準位 か ら励 起準 位 へ励 起 され た

原 子 を さ らに上準位 へ励起 す る。 そ のた め レーザ ーAの パ ルスが 吸収 され 減少 して

い る部 分 よ り準位2に 十分 な 原子 が励 起 され て くるまで の時 間 だけ遅 れ た部分 のエ

ネ ルギー が原 子 に吸 収 されて い く。 した が って レーザ ーBの パ ルス の前縁 部 分 は最

後 まで形 を変 えず に 残 る ことに な る。 また準 位2-3間 の遷 移 も同位 体 シフ トが5

GHzで あ り、1段 目の同位 体 シフ トと合わ せ ると、2段 目で は標 的 同位 体 と非標

的 同位 体 とは10GHzの 周 波数 差 があ るこ とに な る。 したが って レーザ ーBの エ

ネ ルギー の非 標 的同 位体 に よ る吸 収 は レーザ ーAよ り少 な く、 レー ザ ーBの パ ルス

の波形 変 形 は吸収 に よる もので あ って非線 形 屈折 率 効果 の影 響 は少 な い と考 え られ

る。 入射 端 で は標 的 同位体 はほ とん ど100%イ オ ン化 され るの に対 し、 非 標 的同

位 体 は99%の うち の0.6%程 度 しか 励起 され イ オン とな らない。 すな わち蒸 気

中 の原子 の ほ とん どが準 位1に 存 在 す る。 その た めパル ス が受 ける伝 播 効果 も レー

ザ ーBよ りレー ザごAの パ ル スの方 がは るか に大 きい。

さらに詳 し く考察 す るた め、 図5-18に(a)標 的 同 位体 の み、(b)非 標 的

同位 体 のみ、(c)標 的同位 体 と非 標的 同位 体 の両 方が 存 在す る場 合 の それ ぞれ に

つ いて、 同 じ伝 播距 離(z=50m)で のパ ル ス波形 を示 す。 この図 よ り両方 の 同
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図5-17 伝 播 し て い く パ ル ス 波 形(Ω 。=Ωb=γ=1GHz)
レ ー ザ ーA,レ ー ザ ーBの パ ル ス と も 各 々zニ100mま で

の ピ ー ク 強 度 で 規 格 化 し て い る。 入 射 パ ル ス は レ ー ザ ーA,

Bと も 同 強 度(^一21kW/Cm2)。
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位 体 が あ る場 合、 レー ザーAの パ ル スの前縁 は標 的 同位体 によ る吸収 で波形 が変 形

し、 標 的 同位 体原 子 をすべ て励起 し、 準位1に は非標 的 同位 体原 子 しか ないパ ル ス

の後 半部 分 で は、(b)と(c)と が同様 の 変化 を示す こ とか ら非 標 的 同位体 によ

る菲 線形 屈折 率 効果 に よ って変 形 を受 けて い る と思わ れ る。 完 全 に レー ザ ーBの パ

ルスか ら遅れ て しま った レー ザーAの パ ル ス部 分 は、 準位1と 準位2か ら成 る閉 じ

た2準 位 系 を励起 す るこ とにな り、5-3-3で 考 察 した よ うにパ ル スは分 裂 し始

め る。 分 裂 してsech2nパ ル スに成 長 しよ う とす る場 合、 強度 が高 ければ 短L、パル

ス幅 で2π パ ル スが 形成 で き、 強度 が低 けれ ば パル ス の幅 は長 くな る必要 が あ る。

したが って図5-17のz=100mで の レー ザーAの パ ル スの後 半 に見 られ るよ

うに、 い くつ もの2π パ ルス が集 中 す る とこ ろがで き鋭 い ピー クが形 成 され る。

次 に各 伝播距 離 で のイ オ ン化 効 率 と濃 度 を図5-19に 示す。 標 的 同位 体 の イ オ

ン化 効 率 が90%以 下 にな る距離 を イオ ン化 効 率 で制 限 され る伝播 距 離Zi。nと 定義

す ると、 標的 同位 体 しか な い場合 はZi。n^'190mで あ るが、 非標 的 同位 体 も含 め

た場合 で はZi。n^'90mと な る。 これ は非標 的 同位 体 がパ ル スの エ ネル ギ ー を吸 収
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図5-19標 的同位 体 の イ オ ン化効 率 と濃度 の伝 播 距 離に 対 す変 化(
N=1013cm-3,528=52n=y=1GHz)
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した こ とと、 上 で述 べ た効果 に よ って レーザ ーAとBの パ ル スの1部 が同 時 に原子

を励起 で きな くな った こ とが 原因 で あ る。 ま た図5-17よ り90m以 上 伝播 させ

る と完 全 にパ ルスが ずれ て しまい、 イオ ン化 効 率 は急激 に低下 す ると考 え られ る。

したが って こ こで計 算 を行 な った条 件、 す な わ ち8Ωb=γ=1GHz、 τp.is

。=40nsで は有 効伝 播 距離 は90m程 度 とす るの が妥 当で あ る。 な おz=・90m

まで の光子 利 用率 はv一 ザーA,レ ー ザーB合 わせ てお よ そ45%で あ った。

§5-5む す び

原 子蒸 気 中 を伝 播 す る レーザー パ ル スが、 近共 鳴 同位 体 か ら受 け る時 間的変 化 に

つ いて、Naを 用 いて実 験 を行 な っ た。 そ の波 形変 化 の メ カニ ズム と して強度 に依

存 す るパ ルス の伝播 速度 と 自己位 相 変調 と分 散 の結 び付 いた効 果 の2つ が考 え られ、

後者 の 影響 が支 配 的 であ る こ とを実 験結 果 と数 値計 算L¥Yよ り示 した。

共鳴 お よび近 共 鳴 同位 体 の両方 か らの効果 を取 り扱 う こ とが で きるパ ル ス伝 播 シ

ミュレー シ ョンコー ドを 開発 した。 共 鳴状 態 に あ る同位 体 が レーザー パ ル スに与 え

る時間 的 変化 の メ カニ ズム を考 え、 開発 した 伝播 シ ミュ レー シ ョン コー ドに よ り、

イ オ ン化 が あ る3準 位 原 子系 で も、Rabi振 動 によ るパル ス の変調 が増 幅 されて パル

ス の分 裂 が起 こる こ とを初 めて示 した。 また 共 鳴効果 に よ るパ ル ス分 裂 が 起 こ る伝

播 距離 を、 銅 蒸気 レーザ ー励 起色 素 レー ザー を模 擬 したパ ルスtz対 して示 した。

またパ ルス が ウ ラン型 の スペ ク トル(標 的 同位 体:非 標 的同 位体=1%:99%,

同位体 シ フ ト=5GHz)を もつ原 子の蒸 気 中を伝播 す る際、 近共 鳴状 態 にあ る原

子 によ り1段 目を励 起す るパ ル ス に大 きな遅 延 が起 こる こ とを示 した。 この効 果bz

よ りRabi周 波 数 が1GHzの パ ル ス に対 し、 イ オン化効 率 が90%以 下bzな る距離

が90m程 度 にな る こ とを示 し、 分 離 チ ャンバ ー の光軸 方 向の 長 さの設 計 指標 とな

る値 を提 示 した。

'
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第6章 結 論

レー ザ ー同.位体 分 離 に おい て高 効 率、 高選 択 励 起 を達 成 で きる レー ザー光 照射 条

件 を明 らか にす る こ とを 目的 として、 光反応 過 程 に お ける励 起 ダイ ナ ミクス と レー

ザ ーパ ル ス伝播 効 果LYvつ いて研 究 を行 な った。

レーザ ー同位 体 分 離 システ ムの 設計 に必要 な 同位体 シ フ トや遷 移 双極 子 モー メン

ト等 の分 光学 的 デー タを把 握 す る と ともに、 超微 細構 造 や 空間縮 退 な どの原 子 の分

光 学 的特 徴 を取 り入 れ た4波 長3段 階電離 で の 光反臨 過 程 を モデ ル化 を し、 この モ

デ ルc一基 づ いて励 起 ダイナ ミクス シ ミュ レー シ ョンコー ドを開 発 して、 高 効率 励起

が期待 で きる レー ザ ー光 照射 条件 の 目安 を得 た。 さらに モ デル計算 と実験 的手 法 を

用 いて、8種 類 の異 な る高励 起法 につ いて その 問題 点 と有 効性 を検 討 した。 パル ス

伝播 効果 に関 して は、 共 鳴 お よび近 共 鳴の両 方 の状 態 で伝 播す る レー ザ ーパ ル スの

波形 変化 を計 算 し うる シ ミュレー シ ョン コー ドを 開発 し、 両状 態 に あ る原 子 に よる

パ ル ス波 形 の変形 メ カニ ズム を考 察 した。 まv一 ザ ー 同位体 分離 に おけ るイ オ ン

化効 率,選 択 性 に及 ぼす伝播 効果 の影響 を考 察 し、 シス テ ム設 計 の指 標 となる有効

伝播 長 を提 示 した。

本 研 究 に よ り得 られた成果 を総 括 す る と以 下 の様 にな る。

第2章

(1)高 効 率励 起 を達 成す るため に、 光反応 過 程 で の レー ザー と原 子 の相互 作用 の

基本 モデル を構 築 した。 さ らにエ ネル ギー 準位 の空 間縮退 や 超微 細構 造 の効

果 を考察 し、 これ らを取 り入 れ た4波 長3段 階電 離 スキー ム の モデ ル化 を行

な い、 励 起 ダイナ ミクス シ ミニレー シ ョン コー ドを 開発 した。

(2)空 間縮 退 の考 察 か らは、 多 段 階 励起 に おい てJ値 が減少 して い くよ うに準位

を選 ぶ と、 イ オ ン化へ 至 る遷 移 を起 こす こ とがで きない サ ブ レベル が増大 し

て い くため、J値 が増 えて い くよ うに選 ぶ べ きで あ る こ とが わ か った。 この

結 果 は励 起 の詳細 に依 存 せず、 選 ん だ準 位 のJ値 の みで決 定 され て しま うた

め、 高効 率励 起 を達成 す るた めに は必 ず 考慮 す る必 要 が あ る。

(3)超 微細 構 造 に ついて の考察 か らは、 核 ス ピン1と 電 子 の軌 道 角運 動量Jと の

カ ップ リン グに よ って選択 則 が変 わ り、 空 間縮退 を考 えた と きには励 起 で き
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なか ったサ ブ レベル の1部 が励起 で き るよ うにな る こ とがわ か った。 また遷

移 強度 の強 い遷移 のみ を考 慮 す る ことで、UやGdで は精度 よ く超 微細 構 造

の励 起 を計 算 で き る可能 性 を示 した。

(4)開 発 した シ ミzレ ー シ9ン コー ドを用 いて、 ドップ ラー広 が りの影響 につ い

て 考察 を行 な った。 その結 果 ドップ ラー 広 が りを もつ 吸収線 全 体 を 励起 す る

には、 ラ ビ周 波数 を ドップ ラー幅 程度 にす る必 要 が あ り、 また パ ル スの エネ

ル ギー を一 定 と した場 合、 レーザ ーの バ ン ド幅 と ドップ ラー 幅 の マ ッチ ング

が とれ た とき最 も効率 よ くイ オ ンが生 成 され るこ とが わか った。 さらに多 段

階励 起 では、 各 段 を励起 す る レー ザー の ラビ周波 数 が'同程度 の 大 き さで、 か

つ イ オ ン化率 と同 じ場合 が 最 も効 率 の よい励 起 が で き る ことを示 した。

第3章

第3章 で は励起 ダ イナ ミクス とパ ルス伝 播効 果 の研 究 に 際 し、 原 子 ス ペ ク トルの

特 徴 やRabi周 波 数 の おお よそ の大 き さを把握 す るこ とを 目的 と して、 レー ザー

同位 体分 離 に お ける光 反応 過程 で の基 本 的パ ラ メー ター で あ る 同位 体 シ フ ト、 超 微

細構 造 定数、 励起準 位 の寿 命、 遷 移双 極子 モー メン トにつ い てGdを 用 い て測定 を

行 な った。

(1)同 位体 シフ トにつ い てはGdの 場 合、 単 位質 量 あ た り0.5GHzと 小 さい

こ とが わ か っ た。 超微 細構 造 につい て は標 的 同位体 で あ る157Gdの 超 微細 構

造 スペ ク トル 内に156Gdの スペ ク トルが存 在 した り、157Gdと155Cadの 超

微 細構 造 スペ ク トルが重 な ってい る遷 移 が多 い こ とがわ か っ た。 したが って

単 色性 に優 れ た強 い レー ザ ー光 を用 い て飽 和広 が りを利 用す る励起 法 は、 超

微 細構 造 で広 が った157Gdの ス ペ ク トル全 体 を励起 で きるが、 同位 体 シフ ト

が狭 す ぎ るた め選 択 性 の点 で 問題 とな り、 他 の励 起 法 を考 え る必要 が あ る。

そ こでGdの よ うに同位体 シ フ トが狭 い、 あ るい は標 的同位 体 のス ペ ク トル

が他 の 同位体 の スペ ク トル と重な って い る場 合 で さえ有 効 な励 起 法 に ついて

第4章 で考察 した。 また飽 和広 が りを利 用す る励 起 法 を用 い る場 合、 励 起す

る レー ザー 光 の周 波数 を超 微 細構 造 の ど こへ 同調 す るか につ い て厳 密 な検討

を必要 とす る。 その 点を考 慮 して高速 断 熱通 過 を利 用 した新 しい励 起法 につ

い て第4章 で 考察 した。
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(2)励 起準 位 の寿 命 に関 して は、 レー ザー 誘起 蛍光 法 に よ り510nm～600

nmの 波長 範 囲 に あるGdの 、励起 準位 に つい て その寿 命 を測定 した。9D項 で

表 わ され る系 列 は150ns前 後 の寿 命 を もち、9F項 で 表 わ され る系列 は5

00～700nsと 非 常 に長 い寿 命 を もつ こ とが わ か った。 レーザ ー 同位体

分 離で は原 子 ビー ムを用 い る ため衝突 に よる コ ヒー レ ンスの緩 和 が小 さい こ

とを考 えあ わせ て、 開発 され た銅 蒸気 レーザ ー励 起 色素 レーザ ー(パ ル ス幅

一40ns)を 用 いて、 十分 コヒー レ ン トな励起 を行 な うこ とがで き、 高 効

率 励起 が期 待 で き るこ とが わ か った。

(3)遷 移 の双極 子 モー メン トに関 して は、Rabifloppingを 利 用 した新 しい方 法 を

開発 し、Gdの 遷 移 につ いて高 い精度 で測 定 を行 な った。 同 時 に コ ヒー レン

ト励 起が行 なわれ て い る こ とを確 認 した。 また励 起 ダイナ ミクス シ ミュv一

シ ョン コー ドによ る計 算 と実 験結 果 との一致 よ りそ の信 頼性 を実証 した。

第4章

第4章 で は高 効率 励起 を 目的 と して8つ の励 起法 につ い て検 討 し、 その 問題 点 を

考 察 した。

(1)基 底準 位だ けで な く、 準安 定準 位 に存在 す る原子 を も利 用 して 同時 に励起 ・

電 離 す る場 合、2光 子 共鳴 状態 でpopulationtrappingが 起 こ り、 イ オン化効

率 が 減少す る こ とを初 め て実験 に よ り確認 し、 イ オ ン化 スペ ク トル が開 発 し

た計 算 コー ドによ る結 果 とよ く一 致す る ことを示 した。

(2)populationtrappingを 避 けるた め には、2光 子共 鳴条 件 か らの離調 が 重要 で

あ るこ とを指 摘 し、 イ オ ン化効 率 が最 大 とな る周 波 数離調 量 の 目安 を示 す と

ともに、 超 微 細構 造 に よ り共 鳴周 波数 が散 在 す る こ とが 原因 でpopulation

trapping&`よ るイ オ ン量 の低 下が 起 こ りに く くな る こ とを初 め て示 した。

しか し生成 イ オ ン量 を最大 にす る ため には、 使用 す る超 微細 構 造 それ ぞれ に

つ いて個 々 の周波 数離 調量 の最適 化 が なお必 要 であ る。

(3)超 微 細構造 は広 い周波 数範 囲 に分 布す るた め、 単 一 周波 数 の レーザ ー光 では

す べて の原子 を励起 しイ オ ンとす る こ とは困 難 で あ る。 そ こで レーザ ー光 の

周 波数 を掃 引 し、 高速 断熱 通 過 を利用 す る励 起法 を提案 し、2準 位 原子 系 に

お いて安 定 に断 熱反 転 を起 こす周 波数 掃 引速 度、 掃 引 幅、 ラ ビ周 波数 の条 件
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を定量 的 に与 えた。 これ は現 在 まで定 性 的 な評 価 の み で あ った断熱 反 転条件

に対 し、 定 量 的 な条件 を 明確 に示 して お り、 実 際の 応用 に とっ て意 義 深 い。

(4)核 ス ピンの有 無 に よ り遷移 の選択 則が 異 な るこ とを利用 して 同位体 分 離 が可

能 であ る こ とをGdを 用 い た実験 によ り示 し、157Gdに つ いて濃 縮 比70%

を得 た。

第5章

(1)近 共 鳴 同位 体 との相 互作 用 によ るパル ス 波形変 化 に つ いて、Naを 用 い たパ

ル ス伝播 実 験 と数値 計算 に よ って、 伝 播 速度 が強 度 に依 存す る効果 と自己位

相 変調 と分 散 が結 び つい た効 果 に よる波 形変 化 を比 較 し、 後 者 が よ り強 く波

形 変化 に効 いて い るこ とを示 した。 。

(2)3段 階 電離 法 によ る同位体 分 離 に おい て、 原 子蒸 気 中 を共 鳴 ・近共 鳴状 態で

伝 播 してい くレーザ ーパ ル スの波 形変 化 を励 起 の ダ イナ ミクス と関連 させ て

計 算 で きる シ ミュ レー シ ョン コー ドを 開発 した。

(3)効 率 よ くイ オ ン化 が行 なわ れ てい る3準 位 原子 系 で も、 共 鳴 同位 体 との相互

作 用 によ る ラ ビ振 動 が原 因 で、 パ ルス 分裂 が起 こ り うる こ とを指摘 した。 ま

た 吸収 に よ るパル ス エネル ギーの減 少 と分裂 に伴 う著 しい遅 延 の ため に、 イ

オ ン化 効率 が50%程 度 に低下 す る伝 播 長が、 入 射 パ ル スの ラ ビ周 波 数 には

殆 ど無 関係 で、 エ ネルギー 収支 に よ り評 価 で きる こ とを示 した。

(4)原 子蒸 気 の利 用率 と電 荷移 行衝 突 に よ る選択 性 の低 下 か ら、 蒸 気 の入 射端 で

満 たす べ き標 的 同位体 の イ オ ン化 効率 と濃度 に制 限 を設 け、 それ らを満 足す

る入射 パ ル ス の ラ ビ周 波数 が幅40nsの パル ス(～ 銅 蒸気 レーザ ー励 起色

素 レーザ ーの パ ル ス)に 対 し、0.9GHN1.1GHz程 度 で あ る こ と

を示 した。 ま た ラ ビ周 波数1GHzの パ ル スで は、 有 効伝播 長 がお よ そ90

mに な る こ とを示 した。

以 上 の励起 ダイ ナ ミクス とパ ル ス伝播 効果 に 関す る研 究 結 果 は、 レーザ ー 同位体

分離 の光 反 応過 程 に おい て高 効 率 な励起 を実 現 す るため に大 き く貢 献 す る もの と考

え られ る。
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