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研究成果の概要（和文）：分子の内部自由度をカスケード的に励起し同位体選択性を飛躍的に高

めるというアイデアを理論的及び実験的に検証することを目的として研究を開始した。理論的

研究では、光周波数コムを用いた回転カスケード励起に基づく同位体選択的加熱の概念を提案

できたことは予想を上回る成果であった。一方、実験的研究では回転カスケード励起の実証は

達成したが、同位体選択性については期間終了時までに確認することはできなかった。 
 
研究成果の概要（英文）：This study was conducted to demonstrate theoretically and 
experimentally the idea that cascaded excitation of molecular internal states should bring 
a breakthrough in isotope separation.  In the theoretical studies, it was more than 
expected that we were able to propose the concept of “isotope-selective heating” which can 
be realized by optical frequency comb.  In the experimental studies, efficient cascaded 
excitation of molecular rotation has been demonstrated.  On the other hand, isotope 
selectivity in the cascaded excitation has not yet confirmed at the end of this project. 
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１．研究開始当初の背景 
使用済み核燃料中の長寿命核分裂生成物を

核変換することにより将来の環境負荷低減

を目指す研究が進められている。その中でセ

シウムなど一部の元素は同位体分離を必要

とすることが明らかになった。要求される分

離性能を達成するためには効率と処理速度

を飛躍的に向上させる技術革新が必要であ

る。先進レーザーを用いた量子制御技術によ

りそれが実現する可能性がある。分子内部準

位のカスケード励起を同位体選択的に起こ

すことが出来れば飛躍的な進歩が期待され

る。このアイデアを理論的及び実験的に検証

する必要があった。 
 
２．研究の目的 
(1) 二原子分子を対象として、振動あるいは

回転状態の同位体選択的なカスケード励起
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が可能なこと及びそれにより同位体選択性

が飛躍的に向上することを理論的に検証す

る。また、同位体選択的励起に最適なパルス

波形について検討する。 
(2) 簡単な系でカスケード励起及び同位体選

択性を実証するための実験を行い原理の確

認を目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) 理論的研究では、あらかじめデザインし

たパルス電場波形に対して、時間依存シュレ

ディンガー方程式を数値的に解くことによ

り、カスケード同位体選択の効果を理論的に

検証した。具体的には、分子振動あるいは回

転運動の固有状態の波動関数を基底関数に

とった緊密結合方程式あるいは空間グリッ

ド上の振幅で表現された波束の時間発展計

算により実行した。また、最適制御理論によ

る最適波形の自動探索に挑戦した。さらに、

振動と回転を同時に取り扱う計算を行い、両

者の結合の影響を調べた。 

(2) 実験的研究では、中赤外～テラヘルツ１

光子過程によるカスケード励起は光源強度

的に難しいため、近赤外パルスによる誘導ラ

マン過程を利用したカスケード励起に取り

組んだ。カスケード励起の結果を調べる方法

として２つの方法を並行して進めた。コヒー

レントアンチストークスラマン散乱分光

（CARS）及び光分解運動量画像分光を採用し

た。前者は技術的な不確定要素が比較的少な

く最初に実証実験に取り組む手法として適

していた。後者は技術的な不確定要素は多い

が将来の実用化研究にも適用できるメリッ

トがあった。前者は窒素分子（N
2

）を対象と

した。後者では研究の進捗と将来の展開を見

据えて Br
2

、Li
2

、KCl と対象系を変更した。 

 

４．研究成果 

(1) 分子内カスケード同位体分離法に利用

する内部状態準位として、当初想定していた

分子振動準位ではなく、回転準位に対するカ

スケード励起の方がパルス波形を予測しや

すいことを見いだした。パルス波形として分

子回転周期に合わせたパルス列を用いた場

合、分離係数において 3桁以上の飛躍的向上

が見込まれることが数値計算により示され

た[T1]。周波数領域で考えた場合、基本的に

等間隔に現れる分子の回転遷移スペクトル

の櫛型構造に対して、それに同調した光周波

数コムを照射することによりカスケード回

転励起が効率よくしかも同位体選択的に起

こる現象として捉えることが出来る。また、

その物理的背景に量子力学的拡散が重要な

役割を演じていることを明らかにした[1,9]。

初期回転状態の熱分布全体を同位体選択的

に別の分布関数に移すことから、この方法を

同位体選択的加熱という概念（図１）として

提案した[11]。さらに、回転カスケード励起

の解析的な式を導出した[4]。加えて、振動

と回転の結合について調べた結果、解離極限

付近まで励起する場合のみ有為な影響があ

ることを明らかにした[C3]。これらの成果を

特許２件、招待講演含む国際会議３件、プロ

シーディングス２件、特別講演１件、論文２

件にまとめた。 

(2) 一方、振動励起の場合、同位体選択的な

多段振動励起を誘起する波形を最適制御理

論に基づいて計算した。その結果、ほぼ完全

な同位体選択が可能なことやランダム配向

した分子集団に対しても同一のパルス波形

で同位体選択が可能なことを明らかにした

[8,12,15,16,C7]。これらの成果は将来の技

術の選択の幅を広げるものであると共に、学

術的にも意義のある内容であり論文６件、国

内学会２件としてまとめた。 

(3) 窒素分子を対象とした時間分解 CARS 分

光実験では、同分光法が回転分布測定法とし

て使えることを確認した。次に、フェムト秒

レーザーパルスを８分割してパルス間隔を

分子回転周期に揃えたパルス列を作成し、窒

素分子に照射することにより回転状態分布

の移動（カスケード励起）が起こることを実

験的に示した（図２）[C1]。これらの成果を

国際会議１件、プロシーディングス２件、学

会発表２件にまとめた。また、元素選択的振

 

図１ 光周波数コムによる同位体選択的加熱の概念。 

吸収スペクトルの熱広がりを凌駕する分布移動を起

こすことにより高温のまま分離が可能になる。 

 

図２ CARS 分光法により得られた窒素分子の回転

状態分布。初期熱分布（青）がパルス列照射による

カスケード励起の結果移動したようす（赤）が観察さ

れた。 



 

 

動励起を実証し口頭発表１件、論文１件に結

びつけた[13]。 

(4) 光分解運動量画像分光実験では、対象系

を Br
2

から Li
2

へ、さらに KCl へと変更したの

に伴い、開発スケジュールに遅れが生じた。

これは、対象とする過程を振動カスケード励

起から回転カスケード励起へ変更したこと

及び、使用光源を近赤外レーザーパルスから

テラヘルツパルスへと変更したことによる。

成果として、Li
2

及び KCl 分子ビーム源の開発

[7]、狭帯域波長可変パルス幅可変紫外レー

ザーシステムの開発[6,10,C2]、運動量画像

の高分解能達成及びハロゲン化アルカリ分

子のポテンシャルエネルギー曲線の計算を

発表した[2,3,C3]。 

(5) Li
2

(B)状態の振動ラマン実験を行い振動

の多段階確認を確認し学会発表１件、論文１

件にまとめた[14]。 

 全体として、回転カスケード励起による同

位体選択的加熱の概念を提案できたことは

予想を上回る成果である。一方、実験的研究

としては回転カスケード励起による分布移

動を実証できたことは当初の目的を達成で

きたといえるが、同位体選択性を実証するこ

とは期間内にはできなかった。しかしこの点

に関して、2012 年 7 月に Zhdanovic らにより

極低温ながら同位体選択性を示唆する実験

結果が報告された[PRL109,043003]。両者の

結果から、スキームの原理的成立性を明らか

にするという意味では目的は達成されたと

いえる。 
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