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【序】最近、我々は、超短パルスレーザー照射により回転波束を生成し、特定の同位体分子の分

子軸が揃った時刻にもうひとつの超短パルスレーザーで同位体選択的にイオン化する同位体分離

法の原理実証を窒素分子を用いて行った。1)分子の整列度（<<cos2θ>>、θはレーザーの偏光方向

と分子軸の成す角)は、回転周期ごとにピークを持つが、時間が長くなるにつれて、その形は振動

回転相互作用の影響で変形していく。本研究では、振動および回転を取り入れた時間依存シュレ

ディンガー方程式を解くことで、その効果を見積もった。  

 

【計算方法】波動関数𝛹(𝑟, 𝜃; 𝑡)を Legendre 陪関数で展開し、 

𝛹(𝑟,𝜃; 𝑡) = ∑ ∑ 𝑓𝐽,𝑚(𝑟; 𝑡)𝑃𝐽
|𝑚|(𝑐𝑐𝑐𝜃)𝐽

𝑚=−𝐽
𝐽𝑚𝑎𝑥
𝐽=0  (1) 

シュレディンガー方程式（２）を Split-Operator 法により解くことで、初め|j0,m0>状態のみに分

布していた波動関数の時間発展を計算した。 
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ここで、mは換算質量、rは核間距離、∆αはレーザー偏光方向に並行(𝛼∥)及び垂直(α⊥)な分極率

の差、𝜀(𝑡)は時刻 tにおけるレーザー電場強度、θは分子軸とレーザー偏光方向のなす角である。

また、ポテンシャル U(r)は LeRoy ら(2)によって求められた以下のポテンシャル関数を用いた。 
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その後、得られた波動関数を用い、初期状態分布をボルツマン分布として平均化した整列度

<<cos
2
θ>>を求めた。 
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【結果】図 1 に、初期回転温度 150K の 14N2

分子を 10TW/cm2のレーザーでアライメント

して 124.5-128ps 後にイオン化した場合の実

験によって得られたイオン強度と計算によっ

て得られた整列度の比較を示す。剛体回転子

を仮定した計算（（2ｂ）式において第 1 及び

３項を無視）で得られた整列度（破線）は、

分子軸がランダムに配向した時の値（1/3）を

基準にして負と正の方向に同じ値だけ振れ

た反対称なピーク波形を示すのに対して、実

験で得られたイオン強度（黒丸）は、

正の方向に大きく振れた非対称なピー

ク波形を示す。この波形は、振動回転

相互作用を考慮した(2b)式のハミルト

ニアンを用いた計算（実線）でうまく

再現された。また、図 2 に示すように

<J|cos2θ|J>（=∑ ⟨𝐽,𝑚|𝑐𝑐𝑐2𝜃|𝐽,𝑚⟩𝐽
𝑚=−𝐽 ）

は、周期の違いを除いて J が小さけれ

ば剛体回転子を仮定した場合（破線）

と、振動回転相互作用を考慮した場合

(実線)で違いが見られないが、J が大き

くなるにつれてピークの値がずれていく。

従って、回転温度が低い場合には、図 3
に示すように剛体回転子を仮定した場合

に予測されるピーク波形と類似した波形

を示す。 
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図 1 14N2+強度と計算による整列度の比較 

図 2 <J|cos2θ|J>の J依存性 

図 3 回転温度 30Kにおける 14N2+強度と剛体

回転子（破線）及び振動回転相互作用

（実線）を考慮した計算による整列度

の比較 


