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研究成果の概要（和文）：テラヘルツ光パルスを使って二原子分子を気相で同位体選択的に解離する方法を提案
した。この方法では指定した同位体分子を高回転状態に励起するため、少数のテラヘルツパルスから成るパルス
列を利用する。回転温度70Kの塩化リチウム分子集団に対する計算機シミュレーションを通して、設計したパル
スを用いて指定した同位体分子を効果的に原子に解離できることを実証した。更に理論研究として、数理モデル
を構築し、光パルス列による分子の回転励起の特性を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We proposed a method for dissociating diatomic molecules isotope-selectively
 in the gas phase by using terahertz optical pulses. A pulse train composed of a few pulses was 
introduced to excite the selected isotope into the highly rotationally-excited state. With the 
computer simulation for lithium chloride molecules in the rotational temperature of 70 K, we 
demonstrated that the selected isotope molecules can be dissociated effectively by using the 
designed terahertz pulses. Moreover, we clarified the characteristics of rotational excitation 
induced by optical pulse trains through the analyses of mathematical models.

研究分野：原子力学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
使用済み核燃料中には半減期が 20 万年を
超える長寿命核分裂生成物(LLFP)が含まれ
る。このため加速器を用いて LLFP に中性子
を照射し、核反応を通してより半減期の短い
原子核に変化させ、長期地層処分を回避する
ための核変換技術の開発が進められている。
加速器による核変換では、LLFP を含むセシウ
ムなどの同位体分離が要求されている。従来
の分子に対するレーザー同位体分離法は極
低温下で特定の状態にある同位体分子を解
離させることを前提としている。ところが分
子は多様な内部状態を取りうるため、温度の
上昇に伴い、この方法の分離能力は著しく低
下してしまう。内部状態が熱分布している分
子に適用可能な同位体分離法を開発できれ
ば、分離効率の飛躍的な向上が期待できる。 
今世紀に入りテラヘルツ光源の開発技術
が急速に進歩し、分子の回転周波数に対応す
るテラヘルツ領域において高強度パルスの
生成を可能にした。生成したパルスをパルス
列化すると、櫛状のスペクトルを持つ光周波
数櫛が生成される。光周波数櫛のそれぞれの
櫛の歯の位置に当たる周波数を、指定した同
位体分子の回転遷移周波数に一致させるこ
とで、光周波数櫛を用いてその分子集団を高
回転状態に多段階励起できる。高回転励起し
た分子は、これらを原子に解離するための周
波数を含む別の光パルスを照射することに
より解離できる。一方、分子は高回転状態に
なるほど遠心力によって原子間距離が延び
る「遠心力歪み」が生じ、回転遷移周波数に
影響を与える。この遠心力歪みの影響により、
分子を高回転励起するための周波数櫛のパ
ルス波形は非常に複雑になり、既存の技術で
はそのパルス波形を形成できないことが、計
算機シミュレーションを通して分かった。光
周波数櫛を用いて分子を同位体選択的に高
回転状態に励起するには、遠心力歪みの問題
を克服しなければならないことが明らかに
なった。 
一方、これまでレーザーと分子回転の相互
作用を扱う様々な計算機シミュレーション
が実施されてきたが、励起過程を定式化して
反応機構を解明する研究は進んでいなかっ
た。ところが 2011 年、光周波数櫛による分
子の回転状態の時間変化を求めるための運
動方程式と、「連続時間量子ウォーク」と呼
ばれる離散シュレディンガー方程式との対
応関係が見出された。これが端緒となってレ
ーザー同位体分離法の研究テーマが応用数
学の分野と結びつき、理論研究の発展する土
壌が形成された。 
 
２．研究の目的 
(1)既存技術で生成可能なテラヘルツ光を用
いて、指定した二原子分子同位体を選択的に
回転励起・解離するためのパルス設計法を開
発する。 
(2)設計したパルスを用いて、回転状態が熱

分布を持つ分子集団を同位体選択的に解離
できることを、計算機シミュレーションを通
して実証する。 
(3)理論研究として、光パルス列による分子
の回転励起過程において、分子の励起限界を
予測するための経験式や解析式を誘導する
とともに、回転状態分布の挙動を明らかにす
る。 
 
３．研究の方法 
(1)光パルスの設計法は、申請者等の以下の
着想に基づく。先ず、多数のパルスの隊列に
より光周波数櫛を発生させるこれまでの発
想を根本的に転換し、少数のより高強度なパ
ルスを用いて、分子を同位体選択的に高回転
状態に多段階励起させる。そのため分子を基
底回転状態から高回転状態に励起可能な、ス
ペクトルが十分な周波数広がりを持つパル
スを使用する。スペクトルが広い周波数幅を
持てば、遠心力歪みに影響されずパルスの電
場強度に応じて分子を励起できる。一方、こ
のパルスでは分子を同位体選択的に励起で
きず、何れの同位体も同様に励起されてしま
う。そのため、少数のパルスで構成される、
裾野の広がった櫛状のスペクトルを持つパ
ルス列を利用する。第 1パルスの照射後、励
起させたくない同位体分子をこれ以上励起
しないよう、その同位体の回転遷移周波数が
スペクトルの谷の位置に来るようにパルス
の照射時間間隔を調整する。これにより、指
定した同位体だけを後続パルスにより励起
できる。パルスの強度と照射の時間間隔を調
節して特定の同位体分子を高回転状態に励
起させ、最後にこれらを解離するための周波
数を含む別の光パルスを用いて分子を解離
させる。 
(2)提案したパルス設計法の有効性を実証す
るため、計算機シミュレーションを実施する。
本研究では、原子炉で容易に形成されるヨウ
化セシウム(CsI)の代替分子として、同じア
ルカリハライドで化学的性質が類似し、内部
状態数が少なく取り扱いの容易な塩化リチ
ウム(LiCl)を用いる。分子ビーム法による実
証実験が可能と考えられる回転温度70Kにお
いて、設計した光パルスにより LiCl を同位
体選択的に回転励起・解離できることを、計
算機シミュレーションを通して確認する。
7Li35Cl と 7Li37Cl に対して、7Li37Cl をシミュ
レーション上で解離させる。振動、回転及び
磁気量子数が(v=0, 0≦J≦20, M≦｜J｜)の
範囲の231の状態を初期熱平衡分布中で考慮
する。パルスと分子の相互作用はパルス電場
と分子の電気双極子モーメントの内積で与
える。分子間や分子と壁との衝突は無視する。
電場が無い時の分子の回転振動状態や双極
子モーメントは、非経験的分子軌道法に基づ
く計算結果を使用する。分子の回転励起過程
は緊密結合法を用いて数値計算し、解離過程
では波束法を適用して解離確率を計算する。 
(3)理論研究として、光パルス列による分子



回転励起の数理モデルを構築し、遠心力歪み
による励起限界を予測するための経験式や
解析式の誘導を試みる。更に、数理モデルを
直交多項式の固有値問題との対応から解析
し、回転状態の極限分布の挙動を調べる。 
 
４．研究成果 
(1) 回転状態が熱分布を取る二原子分子を
気相で同位体選択的に高回転状態に励起・解
離させるため、少数のテラヘルツ光パルスか
ら成るパルス列を利用する方法を開発した。 
提案した方法に基づき、回転温度 70K の
LiCl 分子を同位体選択的に高回転励起させ
るため、4 パルスから成るテラヘルツパルス
列を以下のように設計した。7Li35,37Cl は回転
量子数が J=40 の付近で、Cl の質量の違いに
よる遷移周波数のずれが顕著になる(図 1)。
このため、第 1パルスで 7Li35,37Cl を J=0 付近
から J=30 付近まで励起させ、第 1 及び第 2
パルスで生成される櫛状スペクトルの谷の
位置に 7Li35ClのJ=30-40の回転遷移周波数が
来るように、パルスの照射時間間隔を設定し
た。パルスの波形は近似的なデルタ関数(デ
ィラック櫛)で模擬した。4パルスで J=120 程
度まで励起できるよう、スペクトルの周波数
幅を 5 THz(テラヘルツ)、ピーク電場を 1.35
×107 V/cm に設定した。そしてスペクトルの
ピーク周波数が 7Li37Cl の J=39→40 の遷移周
波数を含むように照射時間間隔を 2.404×
10-11 s に指定することで、7Li35Cl の J=30-40
の回転遷移周波数がスペクトルの谷の位置
に来るようにした(図 1)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図1 7Li35Clの回転励起を阻害し 7Li37Clを励
起させるために設計された、2 個のパルスに
よって生成される櫛型スペクトルと、7Li35Cl
と 7Li37Cl の回転遷移周波数。 
 
次に、パルス列によって高回転励起した
7Li37Cl を解離するためのパルスを設計した。
J≧70 の状態を取る分子を解離させるため、
中心周波数 5.16 THz、スペクトルの半値全幅
0.639 THz、ピーク電場 6.17×107 V/cm の、
包絡線がガウス関数型のパルスを設計した
(図 2)。 
 上記のパルス設計法は特定の分子を対象
としておらず、単純な波形のテラヘルツ光パ
ルス列を用いて指定した分子集団を選択的
に高回転励起させる。この方法は他の分子集
団にも適用可能であり、分子回転の量子制御
に広く応用できる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2 7Li37Cl を解離させるためのテラヘルツ
パルス。第 1－4 パルスから成るパルス列で
7Li37Cl を同位体選択的に高回転励起させ、最
後のパルスで分子を解離させる。 
 
(2)設計したパルス列を用いて 7Li37Cl を選択
的に高回転状態に励起できることを計算機
シミュレーションにより明らかにした(図 3)。
パルス列照射により、7Li37Cl の約 20%を回転
量子数がJ≧70の状態に励起できることを確
認した(図 3(f)-(i))。また、7Li35Cl の大部分
は J≦40 に拘束され、この範囲でパルス入射
とともに分布が振動する様子を確認した(図
3(a)-(d))。更に、解離パルスにより、7Li37Cl
に対して約 20%の解離確率を得ることができ
た。シミュレーション上では、J≧70 のほぼ
全ての 7Li37Clを解離できた(図3(j))。一方、
7Li35Cl の解離確率は 0.5%程度に抑えること
ができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 3 4 パルスから成るテラヘルツパルス列
と解離パルスの照射によって引き起こされ
た回転温度 70K の 7Li35Cl と 7Li37Cl の回転状
態分布の変化。(a)-(e)は第 1－4及び解離パ
ルス照射後の 7Li35Cl の回転状態分布、
(f)-(j)は対応する 7Li37Cl の回転状態分布を
表す。(a)と(f)中の点線は 70K の初期熱分布
を示す。 



以上の結果により、設計したテラヘルツ光
パルスの有効性を示した。本研究では独自の
発想に基づき、少数のパルスの隊列を利用す
る同位体分離法を提案した。そして LiCl 分
子の同位体選択的解離の可能性を、計算機シ
ミュレーションを通して予測することで実
証実験の実施を促し、そのためのパルス情報
を与えた。 
また、本研究に関連して、同位体選択的に
回転励起させた分子を振動励起するための
パルス波形の設計を試みた。分子の回転振動
遷移周波数に着目し、低振動状態では P-枝、
高振動状態では P-枝及び R-枝遷移を利用し
て分子を同位体選択的に振動励起させる光
パルスを提案した。 
 
(3)理論研究として、光パルス列による分子
回転励起の確率分布の時間発展の特性を調
べるため、数理モデルを構築した。遠心力歪
みの影響による励起限界を予測するための
統一パラメーターを導出し、数値計算との比
較を通して、この統一パラメーターを用いて
励起限界が予測できることを確認した。 
数学研究として、テラヘルツパルス照射に
よる二原子分子の回転ダイナミクスを連続
時間量子ウォークを介することにより直交
多項式系にマップし、回転状態の極限分布の
弱収束定理を導いた。理想的な量子共鳴条件
下における回転分布の時間発展の漸近挙動
の解析解を、磁気量子数や双極子モーメント
の準位依存性も考慮して導出した。提案した
手法は理論的には高速で分離を成功させる
保証を与えたことになり、パラメーターに依
存しない、分布が線型的な拡がりを与える普
遍的な性質も見出せた。 
更に、テラヘルツ光パルス列中での回転分
布の局在化が①パルス間隔不整合、②遠心力
歪み、 ③ 遷移強度の欠落、④遷移強度の急
激な変化、の 4種類に分類できることを数値
計算と合わせて示した。4 種類に分類した局
在化のうち、遷移強度の欠落による局在化に
関して、遷移強度分布がガウス分布の形状に
なっている場合の数値計算を行い、分布を特
徴付けるパラメーターを経験的に決定した。
今後は、既に実験が行われている二光子過程
を利用した分子回転励起への理論拡張を想
定し、本研究で導出した統一パラメーターな
どの局在化に関する数理解析、及び、数値計
算によって得られた経験則の拡張などを行
っていく。 
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