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研究成果の概要（和文）：本研究では、コヒーレントなパルス光での励起後の、超放射現象をニュートリノ対放射の検
出に利用するための基礎的研究を行ってきた。低温水素マトリックス中にトラップしたサンプル、および気相でのサン
プルで緩和過程を調べる事により適したシステムを探した。気相では連続発振赤外OPOレーザーを用いて、CH3F分子のn
u4バンドでFID信号、フォトンエコーなどコヒーレント現象の観測を続け、圧力変化による減衰曲線より圧力幅係数に
関する知見を得た。そのチェックのためにLamb dip法を用いた圧力幅係数の測定を行った。

研究成果の概要（英文）：The present research is a basic one toward the detection of the paired neutrino 
radiation by the super-radiance phenomenon. We investigated spectroscopically a sample trapped in a 
low-temperature hydrogen matrix and gas-phase samples, and searched for a suitable system for the study 
of the relaxation process. In the gas phase, we observed FID signals, photon echo signals as coherent 
phenomena, and obtained the pressure dependent parameter. For comparison, we also obtained the pressure 
broadening parameter of the CH3F nu4 band by the Lamb dip method.

研究分野：分子分光学

キーワード： 非線形分光　コヒーレント効果　緩和現象

  １版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 ニュートリノ質量分光ではニュートリノ
質量の絶対値と質量混合角の決定をおこな
うことを目的とする。その際、利用する１光
子＋ニュートリノ対生成過程は、通常は検出
できないほどの小さな確率しか持たない。し
かしながら、コヒーレントな条件下で原子ま
たは分子の標的総数をアボガドロ数程度ま
で増加させれば、これまで見られていないニ
ュートリノ対生成プロセスが検出でき、その
閾値からニュートリノ質量を決めることが
出来る。そのための最適な原子、分子システ
ムを見出すこと、およびコヒーレントな条件
を実現するための条件を見出すことが求め
られてきている。 
２．研究の目的 
本研究においては、ナノ空間に貯蔵され、
量子干渉性に優れた原子または分子標的集
団の開発研究を行うことを目的とした。計画
研究 A01を実現するためには、(１)アボガド
ロ数に近い標的数が得られ、(２)標的原子(分
子)が孤立系に近い環境を有し、量子干渉性に
優れた原子または分子標的の開発が不可欠
である。このために、希ガス(または水素)マ
トリックス、フラーレン(C60)等の内部に標的
となる原子・分子を大量に埋め込み、貯蔵す
る技術を探求する。本研究では開発した低温
マトリックスなどでの超放射現象を用い、量
子干渉性の検証を行うことを目的とした。タ
ーゲット原子（分子）とホスト間の相互作用
を解明し、ニュートリノ対生成事象の観測へ
の適用を目指した。 
３．研究の方法 
発光でニュートリノ対生成過程が起こる確
率は非常に小さいので、励起状態に高度のコ
ヒーレンスを実現し、超放射とよばれるプロ
セスを引き起こすことが必須となる。それが
起こる条件として励起状態の緩和過程を調べ
る必要がある。また、周りとの相互作用が小
さな固体サンプルを用いることを考えた。こ
のようなことから以下の実験を行った。（１）
パラ水素固体中に標的原子・分子をトラップ
したマトリックス分光 超放射の強度は原
子・分子数の二乗に比例することから、気相
に比べ数密度の大きな凝縮相では大きな増幅
が期待される。しかしその一方で、凝縮相で
は周囲との相互作用により一般にコヒーレン
ト時間が短く、超放射が起こりにくい。そこ
で我々は量子固体である固体パラ水素を用い
て、標的分子を高密度かつコヒーレンスの良
い状態で捕捉することを目的とした。マトリ
ックス単離法による分析手法が近年高度
化し、赤外振動回転遷移のみならず電子
状態励起が可能になった。この手法は、
母体となる原子・分子を極低温にして結
晶化し、標的となる原子や分子を置換的
に埋め込む技術である。これらの分子性
結晶を母体に使う手法の特徴は、母体と
標的原子・分子との相互作用が弱く孤立
系に近いシステムが得られること、低温

にすることにより振動回転準位が凍結さ
れ（フォノンレスモードの出現等）非常
に単純で線幅の細いスペクトルが得られ
ること等にある。例えば、固体パラ水素
マトリックスに埋め込まれた重水素の振
動回転遷移の線幅は 9 MHz（=0.0003 
cm-1）しかなく、ガス中でのドップラー
幅より小さい。このようにマトリックス
単離法は孤立原子・分子の量子性を凝縮
系の中で実現し、高分解能分光を可能に
する手段といってよい。 
 
 電気冷凍機により３．５Ｋに冷却された光
学結晶基板に、磁性触媒により純度 99.95％
程度に調整されたパラ水素ガスと標的原
子・分子を同時に吹き付けて試料を作成した。
可視光領域ではキセノン原子、赤外領域では
フッ化水素 HF を用い、スペクトルを測定し
た。HF は気相において初めて超放射が観測さ
れた分子である。その分子は単純な振動回転
構造を持ち、また大きな電気双極子能率によ
り大きな放射強度が見込まれるため、超放射
の観測に適していると言えるので、本研究で
採り上げた。水素マトリックス中では分子の
振動運動の励起に対しては相互作用が小さ
なことが知られているのも理由の一つであ
る。 
（２）赤外線レーザーを用いた気相 CH3F 分子
の Free InductionDecay (FID), フォトンエ
コーの実験 これらはシュタルク・スィッチ
ング法によるtransient現象の観測から緩和
時間に関する知見を得る目的で行った。 π
/2パルスの条件で CH3F, CH4 分子の振動回転
線を励起し、FID 信号を観測した。また  π
/2 パルスの後、パルスを照射しフォトン・エ
コーを観測した。 
（３）Lamb dip 法による CH3F 4振動の圧力
幅測定 （２）で行った実験で得られた回転
緩和時間が過去の圧力幅定数から見積もら
れる値と大きな違いがあったので、線幅の狭
い Lamb dip 法でスペクトル線幅の圧力依存
性を調べた。 
（４）赤外・赤外二重共鳴分光 連続発振 OPO
レーザーとパルス発振 OPO レーザーにより
CH3F分子の4,24バンドの時間分解２重共鳴
分光を行った。この方法では各状態の縦緩和
時間が得られるのが特徴である。 
 
４．研究成果 
 量子干渉性の優れたナノ空間貯蔵標的の開
発はニュートリノ質量分光にとり本質的な
役割を果たす。本研究では、標的原子・分子
のナノ空間への大量貯蔵法を開発し、量子干
渉性に優れた標的集団の励起法を確立する
ことを目標にしている。特に、希ガスまたは
パラ水素固体マトリックスに各種標的を高
濃度で埋め込み、ニュートリノ質量分光で必
要とされる赤外から紫外全領域を含む電子
状態励起の研究を行った。また開発したマト
リックスを用いマクロコヒーランスの要求



する高度な量子干渉性を検証した。  
（１）固体パラ水素中に単離されたフッ化水
素標的の作成および赤外吸収スペクトルの
観測試料中のフッ化水素の状態を調べるた
めにフーリエ変換型分光器を用いて赤外吸
収スペクトルを測定した。 3500 cm-1 から 
4000 cm-1の領域に多くの吸収線が観測された。
固体パラ水素中のフッ化水素の分光学的研
究はこれまでほとんどなされていないため、
各吸収線の帰属を行った。単離されたフッ化
水素分子のほかに、残留大気分子とのクラス
ターやフッ化水素の多量体が観測された。単
離されたフッ化水素の振動回転線の線幅は
４cm-1であり、この値は他のハロゲン化水素
の固体パラ水素中での線幅に比べて大きい。
一方で二量体や多種分子とのクラスターの
吸収線幅は、およそ 0.1 cm-1と小さいことが
分かった。単離フッ化水素の大きな線幅は回
転緩和に由来し、回転エネルギーと固体パラ
水素のフォノン状態密度分布の一致が良い
ために、緩和が促進されていると説明するこ
とができる。クラスターで線幅が細いのは回
転が阻害されているために回転緩和が起こ
らないためである。固体パラ水素の振動とフ
ッ化水素の純回転の同時遷移と考えられる
吸収が 4189cm-1に観測された。この遷移から
フッ化水素の固体パラ水素中での回転定数
はおよそ 19cm-1と見積られる。この値は気相
での値の９０％であることから、フッ化水素
は自由回転に近い状態にあると言える。パラ
水素と同様に量子凝縮相として知られるヘ
リウム液滴中では、フッ化水素に電場をかけ
ることで線幅が二桁程度小さくなるという
報告がある。固体パラ水素中でも同様の手法
を用いて系のコヒーレンスを向上させるの
は今後の課題である。 
（２）CH3F の FID,フォトンエコーの実験では
サンプルの圧力変化により横緩和時間に関
する知見を得た。後に述べる Lamb dip 法か
ら得られる値と不一致が認められ、これまで
の解釈で考慮されていなかった項の寄与を
検討した。 
（３）零バイアス・シュタルクスィッチング
法を利用できるようにして、信号対雑音比が
向上した Lamb dip を測定できた。それを利
用してスペクトル線幅の圧力変化より横緩
和時間をいくつかの遷移に対して測定でき
た。このように飽和分光法により系統的に緩
和過程を調べたのは初めてで、多くのスペク
トル線が重なっている波長３ミクロン帯で
は個々のスペクトル線を分離して測定でき
るのが特徴である。引き続き CH3Br 分子へも
応用している。 
（４）FID でも Lamb dip 法で得られる緩和時
間はいわゆる横緩和時間と呼ばれるもので、
その中には始状態（振動基底状態）と終状態
（振動励起状態）の両方の緩和に関する情報
を含んでいる。そこで、パルス発振レーザー
と連続発振レーザーを用いた赤外・赤外二重
共鳴法を CH3F 分子に適用し、状態毎の縦緩和

時間を吸収スペクトル線の強度の減衰から
決定できた。 
CH3F分子でシュタルク変調Lamb dip法によ
り、圧力幅定数を求めることができ、論文と
して公表した。マトリックス単離法の技術は
進展させることができ、標的となる原子や分
子をナノ空間に貯蔵できるようになった。フ
ッ化水素分子のマトリックス分光、および
SiF4分子のパラ水素マトリックス赤外分光に
ついて論文として公表した。 
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