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[緒言]  フェムト秒レーザーによる分子整列[1]と、高強度・フェムト秒レーザーによる角度依存－イ

オン化[2, 3]を利用した同位体分離法の研究を、窒素同位体分子（14N2 と 15N2）の混合ガスに対して

行っている。直線偏光したフェムト秒レーザーを照射すれば、非共鳴回転ラマン励起によって分子

回転コヒーレント状態が形成され、その結果、レーザーパルス照射直後に、分子軸が偏光方向に揃

った分子整列状態が形成される[1]。その分子整列状態は、時間の経過とともに崩れていくが、回転

周期後に再び整列状態が回復する。回転周期は同位体分子で異なるため、再整列のタイミングが

同位体分子で異なる[4]。一方の同位体分子だけが再整列したタイミングで、高強度の直線偏光･フ

ェムト秒レーザーパルスを照射すれば、イオン化確率は分子軸と偏光方向の相対角度に依存するた

め[2, 3]、同位体選択的なイオン化が実現できる。これまでに、フェムト秒レーザーの 1 パルス照射に

よる分子整列を利用することで、同位体選択的イオン化を実証した[5]。また、フェムト秒レーザー4 パ

ルスを 125.7 ps 間隔(14N2 の 15 周期、15N2 の 14 周期に相当)で連続的に照射することによって双方

の同位体分子をより整列させることで、イオン化の同位体選択性を高く出来ることも示した[6]。 

  一方の同位体分子の回転周期(14N2 では 8.38 ps、15N2 では 8.98 ps)に間隔を合わせたフェムト秒

レーザーパルス列を照射すれば、周期の合った同位体分子の回転ラマン励起が優先的に進行し[7]、

一方の同位体分子だけが回転コヒーレンスを有する状態の形成が期待できる。本研究では、同位体

選択的な回転コヒーレント状態を実現することを目的に、同位体混合ガスに対し、8.38 ps(=T14
rot)間

隔あるいは 8.98 ps(=T15
rot)間隔でのパルス列照射実験を行った。 

[実験方法]  フェムト秒レーザーパルス(中心波長 795 nm、パルス幅 60 fs)を、ビームスプリッターを

利用して分子整列用パルスとイオン化用パルスに分けた後、分子整列用パルスを多段のマイケルソ

ン干渉計[8]を通すことで連続する 4 パルスとした。真空チャンバー内に導入した 14N2/
15N2/Ar/He 混

合ガスジェット（混合比 14N2：
15N2：Ar＝1：1：8:30、回転温度～30 K）に対し、分子整列用のパルス列

とイオン化用パルスをレンズで集光して照射した。生成する 14N2
+および 15N2

+イオンを飛行時間型質

量分析装置で同位体を選別して検出した。レーザー強度揺らぎから生じるイオン収量の揺らぎを補

正するため、同時に検出される Ar+イオン収量で normalize を行い、各同位体イオン収量 I(iN2
+) 

(i=14 または 15)とした。 

[結果と考察]  Fig. 1 は、14N2 の回転周期(T14
rot=8.38 ps)間隔の 4 パルスを同位体混合ガスジェット

に照射し、遅延時間 t の後にイオン化用パルスを照射して生成した各同位体イオンの収量 I(iN2)を t



に対してプロットした図である。照射パルス間隔が回転周期に一致する 14N2 のイオン収量(赤･実線)

は、回転 1/2 周期に相当する 4.2 ps 付近、および 1 周期に相当する 8.4 ps 付近で大きな振幅の振動

を示すのに対し、照射パルス間隔が回転周期(T15
rot=8.98 ps)と異なる 15N2 のイオン収量(青･破線)は

小さな振幅の振動を示すだけである。一方、照射パルス間隔を 15N2 の回転周期(T15
rot)に合わせると、

今度は I(15N2)に大振幅振動が現れた。このことから、予想通り、照射パルス間隔を回転周期に一致

させる事で、狙った同位体分子の回転コヒーレント状態を選択的に作り出すことに成功した。 

  得られたイオン収量の遅

延時間依存性は、コヒーレント

に回転励起された状態成分に

関する情報を含んでいる。そこ

で、その遅延時間依存性のフー

リエ変換を行うことで、コヒー

レント成分に関する回転状態

分布を求めた[9]。照射パルス

間隔がT14
rot(=8.38 ps)に等しい

ときの結果をFig. 2に示す。横

軸はBic0を単位とした振動周

期ΔωJ,J+2である。相当するラマ

ン遷移(J+2←J)の下準位の回転

量子数Jを上端に示してある。
14N2は主にJ=10～14に分布し

ているのに対し、15N2は主に

J=1~3に分布している。従って、

従って、望む同位体分子のみを

選択的に高回転励起すること

で、同位体選択的な回転コヒー

レント状態が実現されている

ことを示すことが出来た。 
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Fig. 1  
14N2 の回転周期(8.38ps)間隔の 4 パルス照射によって生成した

14N2 と
15N2 の回転コヒーレント状態の、イオン収量 I(iN2)のイオン化用パルス

遅延時間依存性。赤･実線は I(14N2)、青･破線は I(15N2)。 

 

 

Fig. 2  
14N2 の回転周期(8.38ps)間隔の 4 パルス照射の場合のイオン収量

の遅延時間依存性に対するフーリエ変換パワースペクトル。横軸はBic0単位

での振動周期。相当するラマン遷移（J+2←J）の回転準位 J を上端に示して

ある。赤線は
14N2、青線は

15N2 に対する結果。 


