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研究成果の概要（和文）：高温天体の近傍で紫外線によって駆動される光異性化過程に注目し、異性体存在量や
存在比を決定づけるメカニズムの解明を目的とした。反応ダイナミクスを実験的に調べるために、レーザープラ
ズマ光源を用いた波長100-200 nmの深紫外光の生成と、イオンモビリティ分析法を用いた分子イオンの異性体分
離技術の開発を行った。光源開発においては新規ビームラインを設置して目的とする深紫外光を得ることに成功
し、原子構造計算コードFACによる理論計算を用いたスペクトル解析も進めた。異性体分離については電子衝撃
イオン源、エレクトロスプレーイオン源を用いて分子イオンを生成して分析管まで安定に輸送することができ
た。

研究成果の概要（英文）：We focused on the photoisomerization process driven by ultraviolet light in 
the vicinity of high-temperature astronomical objects. We aimed to clarify the mechanism that 
determines the abundance and ratio of molecular isomers in the interstellar space. To investigate 
the reaction dynamics experimentally, we have developed deep ultraviolet light with a wavelength of 
100-200 nm using a laser-plasma light source, as well as a technique for separating isomers of 
molecular ions using ion mobility analysis. We succeeded in obtaining the deep ultraviolet light at 
a newly developed beamline and proceeded with spectral analysis using theoretical calculation by the
 atomic structure calculation code FAC. Regarding isomer separation, we attained the stable transfer
 of molecular ions into the analyzing tube used molecular ions produced at an electron-impact or an 
electrospray ion source.

研究分野： 原子分子物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
同組成で形が異なる分子（例えばHCOとHOC）は互いに異なった振る舞いを示すため、これらを区別することは重
要である。近年宇宙観測においても深紫外光によって分子の光異性化が起こっていることが示唆されている。一
方で異性体同士は質量が同じため通常の質量分析法で分離することはできない。本研究では、波長可変の深紫外
光源と、異性体分離という２本立ての技術開発を実現したものであり、宇宙科学に限らず、物理、化学分野での
実験研究を通じた学問的、社会的な貢献が期待できるものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 高温天体の近傍には紫外線によるガスの電離により形成される光電離領域がしばしば存在し、
活発な原子分子反応が引き起こされている。このような領域では、紫外線による原子、分子の励
起や電離に加えて、分子が形を変える「光異性化」が起こり得る。2016 年には、オリオン星雲
内において紫外線強度によって HCOOH 分子の異性体存在比が極端に変化する観測結果が得ら
れており、これは深紫外光（波長 100-200 nm）による光異性化の結果であると考えられている。
研究開始当初、星間空間における分子科学は、国際共同大型サブミリ波干渉計 ALMA の本格稼
働とともに飛躍的に理解が進んでおり、多原子分子の 40%以上が構造異性体を持つことが示唆
されていた。構造異性体の検出に関するニュースも数多く届いている一方で、その存在量や反応
性については，未だ解明されていない謎が多かった。 
 
２．研究の目的 
 紫外線によって駆動される光異性化過程に注目し、その反応ダイナミクスを実験的に調べる
ことにより星間空間における異性体存在量の謎を解明する。これにより、異性体存在比をプロー
ブとして星間ガスの物理化学状態を精度よく決定する新たな手法を提案する。本研究では、実際
に観測されている HCOOH 分子（図１（左））を対象として、深紫外光の照射と異性体分離を実
現する新たな実験手法の開発に挑戦した。 

 
３．研究の方法 
 本研究における技術的な挑戦要素は、波長 100-200 nm の深紫外光の生成と、異性体分離の２
点である。図１（右）に示すように、立教大学に設定されているレーザープラズマ光源（LPLS）
を利用し、イオンモビリティ分析法を用いて異性体を分離することで光異性化の観測を行う。
LPLS では、金属標的に集光されたレーザー光（波長 532 nm、500 mJ/pulse、50 Hz 繰返し）
を照射してプラズマを生成し、分光器（ACTON VM502 型）を用いて波長選別する。 
 分子イオンは電子衝撃型またはエレクトロスプレー型イオン源を用いて生成、質量分析し、紫
外光との相互作用領域へと運ばれる。その後イオンモビリティ分析管にて異性体分離されて検
出される。紫外光照射の ON-OFF の切り替えによって光異性化反応断面積の絶対値測定と、そ
の波長依存性の検証を行う。 

図１：（左）HCOOH のポテンシャルエネルギー曲線と光異性化。（右）レーザープラズマ光源とイオンモ
ビリティ分析装置による光異性化実験セットアップの概要。 
 
４．研究成果 
 本研究では光源開発チームと異性体分離技術開発チームの２チーム構成で研究を推進した。
光源開発においては、まず原子構造計算コード FAC を用いて Cu，W，Al 等の金属を標的とし
たレーザー生成プラズマ発光スペクトルのシミュレーションを行い、本研究で興味のある波長
90-200 nm の範囲において発光効率のよい標的を選定した。また、既存の LPLS 装置に新たに
ビームラインを増設して分光器（ACTON VM502 型）を設置し、ステッピングモータと紫外用
フォトダイオード検出器を実装したうえで重水素ランプを用いた波長校正を行った。図２（左）
に設置した新規ビームラインの写真、（右）に取得した発光スペクトルを示す。スペクトル中の
赤線はフォトダイオードを用いて測定した光強度であり、▲■●はそれぞれ FAC コードを用い
て計算した Cu3+、Cu2+、Cu+イオンの発光スペクトルシミュレーションの結果を示す。目的とす
る 100-200	nm の波長領域にブロードな発光が見られ、そのスペクトル形状はシミュレーション
と定性的には近いが、波長のシフトがある。また、照射するレーザー強度を変化させたところス
ペクトルの強度だけでなく形状も変化する様子が見られたことから、プラズマの価数分布を反
映していると考えられる。より詳細な輝線同定については今後解析を進めていく予定である。 



  

図２：（左）LPLS 装置に新しく増設してビームライン。写真手前に分光器が設置されている。（右）銅標
的を用いて測定されたプラズマ発光スペクトルおよび FAC コードによるシミュレーションの結果。 
 
 イオンモビリティ分析については、既存の装置を再構成し、LPLS ビームラインに接続するこ
とを想定して架台と周辺装置をセットアップした。また、電子衝撃イオン源を用いて分子イオン
生成と輸送のテストを行った。図３（左）が 2-propanol、2-butanol を試料として、四重極質量
分析器によって測定した質量分析スペクトルである。ビーム輸送および質量分析器の運転パラ
メータの最適化が不十分であるために分解能の悪いスペクトルになっているものの、電子衝撃
によるフラグメントパターンのデータベース（産総研 SDBS）と概ね一致するスペクトルを観測
することができた。得られたフラグメントイオンをドリフトチューブに入射し、イオンモビリテ
ィの測定をスタートするところまで進めることができた。 
 同時に、より大きな分子イオンをソフトに生成するため、エレクトロスプレーイオン源を自作
した。真空チャンバーやシリンジポンプを用いてイオン源をセットアップし、図３（右）の写真
にしめすようなスプレーが得られた。水メタノール混合液を試料として、針電圧や試料の流速度
の最適化を行ない、数 nA のイオン電流を得ることに成功した。本研究で対象とする HCOOH
のような分子を生成して異性体分離する要素技術の開発が完了した。 
 以上のように実験技術開発において概ね計画通りの成果を上げることが出来た。2020 年光源
とイオンモビリティを組み合わせる予定であったが、現在コロナウィルスの影響によって実験
がストップしている。再開でき次第、光異性化実験を実現する計画である。 

 
図３：（左）2-propanol、2-butanol の電子衝撃イオン化によって得られたイオンの質量スペクトル。棒グ
ラフは産総研 SDBS データベースのフラグメントパターン。（右）本研究で製作したエレクトロプレーイオ
ンのスプレー写真、およびイオン電流の電圧依存性、試料流量依存性の測定結果。 
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