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レーザーの偏光特性を利用した同位体分離に関する研究
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Research 00 Laser Isotope SeparatioD Based 00 Polarizatioo SelectioD Rules 
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仮既定:ivedFebruary 20， 2∞2) 

Laser isotope separation of Zr and Gd was studied. Separation experiment was 

performed on Zr by由emethod based on polarization selection rules. We obtained the 

concentration of 91 Zr about eight times higher白.anits natural abundance by three color 

excitation via a J = 2→2→1→o steps. Effect of a magnetic field on isotopic selectivity 

was also investigated by numerical calculations. It was found血atfor a high selectivity 

the magnetic field should be much less than 2.0 x 10 -4 T for gadolinium and 4.0 x 10-4T 

for zirconium. 
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1. はじめに

原子法レーザー同位体分離 (AVLIS: Atomic Vdpor 

U縮刷明&抑泊。ωは，原子蒸気に分離対象の同

位体のみを選択的に励起・電離する波長のレーザーを

照射し，生成したイオンを電気的に回収して，濃縮し

た同位体のみを得る技術である.レーザー同位体分離

は，大きな分離係数が得られるため，経済性が高く次

世代の濃縮技術として開発されている.

本研究では，同位体分離の標的元素として，ガドリニ

ウム(ω〉とジルコニウム(Zr)を選択した.これらの元

素は，熱中性子吸収断面積の特異的な大きさから原子

力分野で利用されている.Table 1， Thble 2にそれぞれ

Gd同位体と h 同位体の天然存在比、熱中性子吸収断

面積，および核スピンを示す.Gdは，熱中性子吸収断面

積が非常に大きいことから，ウラン燃料の高燃焼度化
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を目的に可燃性毒物として燃料〈レットに添加されて

いる [L) その中でも最も熱中性子吸収断面積が大きい

悶句のみを濃縮し添加することにより，核燃料のさら

なる長寿命化が期待できる.一方，'aは高温においても

酸，アルカリの腐食に強いことや熱中性子吸収断面積

が非常に小さいことから，現足E，軽水炉において燃料被

覆材や炉心近傍の構造材として使用されている.しか

し9LZrが他の同位体に比べて大きな断面積を持つため

これを分離除去することが望まれている.

原子法レーザー同位体分離を行う場合，その標的元

素の吸収スペクトルが問題となる.ω，Zrはともに同

位体シフトが非常に狭く，核スピンを持つ同位体の吸

収線がそのスベクトルが超微細構造広がりを持ち，偶

数同位体の吸収線がその広がりの中に埋もれたような

形になっている包]一[5] そのため，これらの元素は同位体

シフトを利用して効率的かつ選択性の高い分離を行う

ことは難しく，レーザーの偏光特性を利用する選択励

起の方法が有効であると考えられる.

この手法は核スピンの違う同位体が異なる選択則を

有することを利用して，偏光したレーザー光により，核

スピンを有する同位体を選択的に電離するというもの

であり，狭帯域レーザーを必要とせず，偏光度の高いレ

ーザーを用いれば比較的容易に選択性が得られる.し
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かし，この手法は，レーザーと原子蒸気の相互作用領域

に磁場が存在する場合，同位体の選択性が低下する恐

れがある.したがって実際， ωや'aのレーザー同位体

分離を考えた場合，レーザー照射領域にかかる磁場が

どの程度許されるかを検討しておくことは重要なこと

である.

本研究では実験により，本手法による 2 の同位体分

離を試み，主として計算機シミュレーションによって

磁場と選択性の関係を定量的に明らかにした.

Table 1 Naωralめm伽n∞加dtl悶 maloeutroo
absoq創00α0邸節目onofGd

E・・'..ic 踊・匂E・1 "'n・1_“司・ d国自~ti_ 険回E蝿 E

。園町開園帽1l1; ー圃岨圃同 聞副詞eti岨色町置》 ..，1. 

E町>CI O.却 11伺 。
E内対 2.18 部 。
liIicd 14.駒 610伺 3/2 

‘司対 却 '.47 1.5 。
lRGcI 15.随 諸制刷 3/2 

‘司id 24.84 2.5 。
"切 21.槌 0.77 。

Table 2 Naturョb曲目叫an∞andtl町 maloeutron 
absoq姐00α鴎 節 目.0nofZr

E田 topie 蝿.t.aral ，......1 ・.&."・・b曲~ti由・ 肱ac:1・z
~&. 蜘凶圃闘 c:rc揖..開“情。曲目》 司・1・

"zr 51. 45 O.価 o 
制zr 11.22 0.9 5/2 

"zr 17. l5 0.2 。
"Zr 17.38 O.舗 。
"Zr 2.8 0.0盟 。

2. Zrの同位体分離実験

2.1同位体分離の手法

レーザーの偏光特性を用いる方法{6]-酬は偏光による

選択則の違いを利用するもので，異なる原子核スピン

を持つ同位体の分離が可能となる.また，同位体シフト

を利用しないので，原理的にバンド幅の狭いレーザー

を必要とせず，同位体シフトの狭い元素への適用も可

能となる Fig.1にJ=2→2→1→0の3段階励起による'

電離経路を示す.

磁気副準位まで考慮した遷移の選択則は励起光の偏

光特性により異なる.直線偏光に対する遷移則は核ス

ピン1=0の場合I:lmJ=O，(ただしI:lJ=Oの場合m.，=O
から Oへの遷移は禁止される)1*0の場合I:lmF=Oと

なる.ここでF=I+Jでありノは核スピンJは電子の全

角運動量，Fは核スピンも含めた全角運動量に対する量

子数である.

Gd，Zr原子の基底準位角運動量子数はJ=2であり，3

段階光励起過程において選択則がJ=2→2→1→Oある

いはJ=2→1→1→Oとなるような経路を選び，偏光方向

のそろった 3本の直線偏光のレーザーを用いると奇数

同位体のみ電離される偶数同位体はaJ=0の場合，Il1.J

=0から Oへの遷移は禁止されるので，電離に至る経路

は存在しない.それに対し奇数同位体は超微細構造を

利用して電離に至る経路が存在する.
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2.2実験方法

レーザーの偏光特性を利用する手法でのzr原子の同

位体分離実験を Fig.2で示す実験装置で行った.実験で

は，真空チャンパー内で h ロッドに，Q スイッチ

Nd:YAGレーザー(Co凶IlU1Dll社製Smeli飽 I繰り返し周

波数 20肱使用出力20I凶)の基本波を，焦点距離4<km

のレンズで集光，照射することにより a 蒸気を生成し

た.a原子の励起用レーザーとして，QスイッチNd:YAG

レーザー (Spt;淵aPhysi'ω社製 Q凶 nta-rayGα-130繰

り返し周波数 10Hz使用出力 12臼凶)の第2次高調波

ポンプ源とする色素レーザー3台を用い，電離用レーザ

ーとして，Qスイッチ Nd:YAGレーザー(向上使用出

力 18白凶)の基本波を用いた.質量分析器の電極の中央

部に到達した蒸気に，3台の色素レーザーと Nd:YAGレ

ーザーの基本波を同時に照射し，イオン化した.2台の

Nd:YAGレーザーの照射タイミングを任意に選ぶため

に遅延回路により，10胞で Qスイッチトリガーした

イオンの質量分析は，検出器にMCPを用いた 2段加速

Fig.2 Bl，α主diagramofeヰヨerimen包1田tup

おIrlaser isot句完関関ratioo



の飛行時間型(加IF)質量分析器で行った質量分析結果

はMCPのイオン電流の時間変化として検出したまた，

真空チャンバー上部にはレーザー励起蛍光観測用の窓

を設け，光電子増倍管で検知したそれぞれ検出した信

号は，デジタルストレージオシロスコープで平均化し

て，観測し，記録はチャートレコーダ、ーで行った.

2.3実験結果及び考察

実験で用いたZIの励起経路(IO]をFig.3に，実験により

得られた質量スベクトルを Fig4に示す.Fig4のωは，

色素レーザービームに偏光フィルターを挿入しておら

ず，偏光度は 0.6程度のものであり，ほぼ天然存在比の

Zrの質量スベクトルを示している.(b)は，偏光フィルタ

ーを使b、偏光度を 0.9程度にしたものである.同位体の

存在比を[ZI]とし濃縮比 91α を以下のように定義する

と，

91ι ー([
91
Zr]l90Zr])刷 a即 d

一一
一 ([

91Zr]/[拘Zr])1IQtllra/

(b)の濃縮比は 8.1であった.ら)の条件で，イオン化しな

いはずの偶数同位体がイオン化しているのは， 4段目

‘生=1

‘炉S

‘主主

Fig.3 Excitation sc恥meof zr based on 
theJ=2→2→1→O回 nsition
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の励起用レーザーを同時照射しているために J=2→2

→1→Oの経路で共鳴イオン化してない成分が考えら

れる.これは各レーザーの照射強度を最適化すること

によって抑えることができると考えられる.またレー

ザーの偏光度が0.9程度と悪いため，叫=0の磁気副準位

へ分布している可能性もある.これは，消光比が

111α削程度のグランレーザープリズムを使用し，偏光

度を""'0.99まで引き上げることにより確認することが

できる.

3. 外部磁場が同位体選択性に与える影響の数値解析

3.1解析モデル

数値解析には偶数同位体のみを考え，そのイオン化

が磁場の影響によってどのように進行するかを解析す

る.モデルとした偶数同位体の3段階光イオン化スキー

ムをFig.5に示す.

基本となるリューヴィル仏ioU¥姐e)方程式は，

d d1) d勾

-ρ刷=(-ihjl肝， ρ:J-，+一 ρ"""+-ρM
(1) 

で示される[111，[12].ここで，m とm'は磁気副準位の磁気

量子数， ρIlI，I11'は密度行列ρの要素である.[uωρlは交換

可能なため，右辺第一項は無視することができる.第 2

項はレーザーによる励起を，第 3項は磁場による分布

移動を表す.量子化軸をレーザーの偏光方向にとった

“フレーム A"でレーザーによる励起を，量子化軸を

磁場の方向にとった“フレーム B"で磁気副準位問の

分布密度の移動を取り扱う.

“フレーム A"において，使用する励起用レーザー

に，標的原子の遷移スベクトル拡がりをすべて覆うよ

うな広帯域のものを想定しているために，励起ダイナ

ミクスは，レート方程式で導くことができる.そこでレ

ーザー光による原子の励起は式(1)の右辺第 2項から，

以下のようになる[13].

dρ 与
一瓦一=-，ば(ρゐ-ρ 勾)+ぬρぷ ρゐ)

dρ22 
-云一 =-wcl.. ρ2t-ρ~)+W吋ー ρ~)

竺企ー=羽町ー ρ~)
d (2) 

ここで，

ρゐ (m=-2，-1，0.1，2)， ρ刷(m=-2，-1，0，1み ρ品(m=-l，o，l)，ρ22へ~A.2

ここで， ρ聞は，それぞれの基底準位(J=2)，選択励起準

位(J=2)，中間励起準位(1=1)，自動電離準位(1=0)および

イオン状態の分布密度である.wよは磁気副準位mへ

の励起速度で，
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(3) 

はそれぞれ， 1段目， 2段目の励起における値である.

“フレームB"において，磁気副準位での分布密度

の移動を示す式は，式(1)から，

d d1) 

孟ρ斗，，-dtρ2，;+tωL(m -m)ρ，2，; 
(4) 

と書ける.ここで， ωL=μ BgsB!hはLa宜町の歳差運動

の回転数，gJはLandeのg因子， μBはBohr磁子，Bは原

子とレーザーの相互作用領域での磁束密度である.

“フレームA"と“フレームB"聞の相互変換には回

転行列h4]R((})を使う.

W2 :W1 :Wo:吋:叫 =4:1: 0: 1: 4 

W1:吋:叫 =4:3:4 

tl47:p 

Time evolution ofthe m=O銅郎旬低

戸別血tionby Lannor prec:溺sion

Fig.6 

Fig.6は，レーザーによる励起を止めた場合(Rl... ..4=O) 

の，m=Oの磁気副準位における分布密度の時間変化を

示めしている.実線は2段目，破線は3段目の励起準位で

ある.同の初期条件としてm 刊の準位に対し ρ

~m=0.2，m喝の準位に対しρ¥.0=0としたこのよう

にレーザーの励起がない場合でも，Lannorの歳差運動

により，m=Oの磁気副準位への分布移動が生じる.5x

lQ-4[T] (5白幽)の磁場拠支では，磁気副準位間の遷移

は十分に起こっていると考えられる.

Fig.7は， 5 x lQ-4[T] (5白凶s)の磁場が存在する中

でレーザーを照身守した場合の基底準位とイオンの分布

密度の時間変化を示している.m=Oの磁気副準位も他

の準位と同じように分布の移動が起こり，時間の経過

とともにイオン量が増加していることが分かる.この

結果からも，レーザーと原子との相互作用領域に磁場

が存在すると，イオンが発生することが分かる.

(5) 

ここで()は2つの量子化軸のなす角である.各磁気副

準位の磁場による分布の進展は，レート方程式(2)を式

(4)とカップルさせることによって解いた.

w' 

2 
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3.3解析結果及び考察

Fig.8にGd，Fig9にzrのレーザーパルス終了時にお

けるイオン生成の割合と磁場強度の関係を示す.縦軸

はレーザー照射後におけるイオン化害l合，横軸は磁場

強度である.Rは励起割合であり，レーザー強度に比例

O. 

-E・民

-a

3.2基礎解析

本解析では，特に触れない限り，以下の値を既定値と

して用いた.

Fig.7 

-レーザーの半値幅て pは50[ns]

・レーザーの偏光面と磁場のなす角 Oは90C告g]
・外部磁場Bは5x 10-4[T] (5白凶s)

・励起割合Rl'""4は10

. Latx艇のg因子

(Gd)はgl=2.65，g2=2. 11， g3=2.81 

(Zr)はgl==O.66， g2=1. 09， g3==O 

・t==Oでの分布初期値は基底準位の5つ ρ1Mは0.2，そ

の他の準位は0

解析に用いたレーザー波形は，ステップ(矩形)型で

はなく，ガウス(伽悶an，正規分布型を仮定して解析を



する

Gdの場合，イオン量は約2x lQ-4[T] (2伽 JSS)までは

磁場に伴い増大し，それ以上のより強い磁場坊鍍では，

ほぽ一定となる.この領域では，レーザーパルスの照射

時間に対して磁気副準位の分布の進展が十分早く，磁

気副準位の分布が等方的になっていると考えられる.

それは，核スピンIと電子の全軌道角運動量Jとのカ

ップリングが強い奇数同位体と同じ状態になっている

と考えられるため，偶数同位体と奇数同位体とのイオ

ン量に差がなくなり，奇数同位体の選択的なイオン化

は出来なくなる.

また，Fig.9より hはωと比べて，勝示条件が緩和さ

れ，約 4XlQ-4[T] (4<i泊附)程度の磁場で選択性がなく

なることが分かる.これは，各準位の磁場によるm=Oの

磁気副準位の分布密度の進展の周期，すなわち， Lannぽ

回転数の大きさはLan<艇のg因子に比例するため，こ

れが大きい準位は磁気副準位聞の分布が早く等方的

になるからであると考えられる.

Rl~3=10 

0.1 
g 
q 

7
-
5
 
3 

地磁気 外部磁場B[司 [xl0-
3
]

Fig.8 Final ion state JX別 1泊onof
Gd as a function ofB for 

vanous trョDS1tionra銃汚

g酬

門

司

0.1 

地磁気 外部磁場B[T] [x 10-
3
] 

Fig.9 Final ion期低戸別Iationof
zr as a function ofBおr

various transition rates 

Fig.l0にGd，Fig.llに2・のレーザーパルス終了時に

おけるイオン生成の割合と， レーザーの偏光面と磁場
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のなす角度との関係を示す.縦軸はレーザー照射後に

おけるイオン化割合，横軸は偏光面と磁場のなす角。

である.

これらの図より，高い選択性を得るためには0を小さ

くする必要があり，レーザーの偏光方向を磁場の方向

と同じ向きにとることができれば全く磁場の影響を受

けず，奇数同位体のみイオン化できることが分かる.

今回の条件では，両元素ともイオン量が最大となる

角度はW 付近となっているが，励起準位のm=Oの磁

気副準位の分布は磁場強度と角度。に依存するため

これらの値が変化すればイオン量が最大となる 0も

変化する.
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4. 総括

本研究ではレーザーの偏光特性を利用した同位体分

離の手法を，原子力分野で重要な元素であるωゃZIに

適用することを検討した.実験により，本手法による zr
の同位体分離を試み実用化する上で問題になるであ

ろう磁場による同位体選択性の低下を数値計算で解析

した.

zrの同位体分離実験においては，条件が最適ではな
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いものの約8倍の濃縮比が得られ，同位体分離の手法と

して有望であることを示した.また励起用色素レーザ

ーの照射ノミワーの最適化，偏光度の改善を行うことで

さらに選択性の高い分離が期待できる.

磁場が同位体選択性に及ぼす影響の数値鮒庁におい

ては，レーザーのパルス幅50r臥磁場とレーザーの偏光

面が直交している場合，Gdは約2x 10"4[T] (2Ga附)
程度の磁場強度で選択性がなくなることが分かつた

また，'hの場合はGdと比べ選択性がなくなる条件が幾

分緩和され，約 4X10"4[T] (4Gauss)程度の磁場強度で

同位体の選択性が失われることが分かつた.しか

し，Landeの g因子が小さい準位を遷移経路に選ぶこと

やレーザーの偏光方向と磁場の方向を平行にすること，

Lannorの回転数に比べ早い励起電離を行うことによっ

て，Gd原子h原子とも磁場中でも高い選択性を得る

ことができると考えられる.

今後，これらの数値解析結果の妥当性を確認するた

めに実験的検証を進めていく必要がある.
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