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研究成果の概要（和文）：研究室所有のTi:サファイアレーザー (800 nm)を用いて、非線形ラマン分光 測定を
行うための光学系の立ち上げを完了した。スーパーコンティニューム光を用いたマルチプレックス方式、及びフ
ェムト秒超短パルスレーザーを用いたインパルシブ励起方式の両方式を実施可能とした。星間分子雲環境のモデ
ル系となる温度、圧力条件を再現した装置内で星間塵を模した氷薄膜、水素ガス分子について非線形ラマンスペ
クトルの測定に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have completed the setup of an optical system for nonlinear Raman 
spectroscopy using a Ti:sapphire laser (800 nm) owned by our laboratory. Both the multiplexing 
method using supercontinuum light and the impulsive excitation method using femtosecond ultrashort 
pulse lasers are now available. Nonlinear Raman spectra of ice films and hydrogen gas molecules were
 successfully measured in the apparatus that reproduces the temperature and pressure conditions of a
 model system for interstellar molecular cloud environments.

研究分野： 表面科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
星間分子雲に存在する水素分子の赤外観測情報は、周囲環境の過去の情報を持ち、分子雲の年齢や星形成メカニ
ズムの解明のための鍵となる。本研究で用いた非線形ラマン分光により、従来の実験手法では困難であった等核
二原子分子吸着種の量子状態・量子ダイナミクスをラボ実験 により明らかにでき、宇宙空間での星形成メカニ
クスの解明に演繹することができると期待される。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

 
星間分子雲に最も豊富に存在する水素分子の赤外観測情報は、周囲環境の過去の情報を含んで
おり、分子雲の年齢や星形成メカニズムの解明のための鍵となることが知られている。しかし、
赤外天文観測の結果がどれほど過去のものを反映しているのかといった定量的側面に関して情
報を得ることは難しく考察はほとんど進んでいないのが現状である。そこで、宇宙空間を再現し
た実験室系において近い環境を再現し、実験的に明らかにすることができると考え、研究提案を
行った。 
 
 
２．研究の目的 
 
真空装置内に星間分子雲環境を再現し、モデル鉱物表面上に吸着させた水素分子に対して量子

状態・量子ダイナミクスをを解明することを目標とした。 
 
 
３．研究の方法 
 

上記の研究目的を達成するため、(1) 等核二原子分子の観測に対して光学的な運動歴選択則を有
する非線形分光法を観測手法として採用し、新たな光学系の構築を行う、(2) 研究室的にこれま
で既報があり、知見が得られている水分子を対象として分光光学系を最適化及び高精度化する、
といった準備段階を経た。 
 
(1) 非線形分光光学系の構築 
測定の対象分子となる水素は等核二原子分子であり、測定には赤外分光は利用できない。また、
一般的な自発ラマン分光は発生した光の収集効率が悪く、微小量の分子測定に適さない。そこで
非線形ラマン分光法に注目した。これは指向性のある光が発せられるため、効率的に検出器に取
り込むことができ、自発ラマンに対して数桁の感度上昇が見込まれる。一方で、自発ラマンより
も光学系は複雑になり、導入するポンプ光とストークス光の時間的、空間的コヒーレンスの確保
が必要になるとともに、安定で高強度の光源が必要となる。 
 
光源は基本波 800nm のパルスレーザー（Spitfire Ace, Spectra-physics 16W, 5kHz）を分岐、減
光して使用した。ポンプ光はパルス時間幅を伸ばすことで帯域を狭めた（ω1、中心 794.9 nm、
半値全幅 1 nm、 ～5mW）の光を用いた。ストークス光は、媒質を通過させて発生させたスー
パーコンティニューム光（850～1200nm、̃ 50 mW）を用いるマルチプレックス方式と超短パル
スインパルシブ方式 (800̃850 nm、̃50 mW)を適宜使い分けられるようにした。 
 
(2) 氷薄膜を対象とした非線形振動分光の測定 
 
実験は 5x10-8 Pa 以下の超高真空下で行われた。Pt(111)基板をチャンバー内に準備した。内部を
液体窒素が流れるチューブが取り付けられており、また、ペレットの背面に Ta 線がスポット溶
接されているため、液体窒素と Ta 線による抵抗加熱によって平衡状態を作り出し温度を制御し
た。水蒸気蒸着によってにより Pt(111)上にナノスケールのアモルファス（ASW）膜と結晶（CI）



膜をそれぞれ生成した。生成した氷それぞれに対して非線形振動スペクトルの測定を行い、その
厚さ依存性や、相の違いによるスペクトルの差異の検出を行った。 
 
 
４．研究成果 

 

図 1a.b に測定した CI および ASW の非線形
振動スペクトルを示す。 
 

100L および 200L 積層では、量とピーク強度

にそれぞれ正の相関があることがわかる。測

定されたピーク強度と積層量の関係は 1a と

1b の挿入図に表される。数 nm から数百 nm

の氷に対して測定に成功した。各測定は 30 秒

間の積分で行われた。入射光のコヒーレント

長ω1、ω2 は氷の厚みに対して十分長いの

で、実際に測定されるスペクトル強度は層数

の 2 乗に比例する。実験から得られた結果は

この理論と一致していることが分かった。 

 
また、本手法が自発ラマンよりも感度が高く、
短時間で測定ができるという特性を利用し数
百秒単位で完了するナノスケール氷の相転移
に対して in-situ での測定に成功している。 
図 2.は 700L 積層時のアモルファス氷の結晶
化の過程をとらえたものであり、30 秒ごとに
メインピークの強度上昇やピークシフトとい
った変化がみられる。 
 
さらに、これらの計測を通じて最適化及び高精
度化を行った分光システムを用いて、1 分子吸
着層に対する高感度観測の可能性を見出し、
H2, D2 の振動・回転等の量子状態別観測にも
成功した。 
現在、これらの成果を国際誌に投稿する論文と
してまとめているとともに、吸着水素分子の量

子状態・量子ダイナミクスの更なる解明に向け

て研究活動を継続している。 
 
 
 
 

 
図 1. (a)CI と(b)ASW の非線形振動スペク

トル。赤線は 200 L 積層時のスペクトル、青

線は 100 L 積層図のスペクトルを示す。挿入

図は、層数と非線形振動スペクトル強度の相

関を示す。 

 

図 2. 150Kにおける ASWから CI への相転
移の様子 
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