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研究成果の概要（和文）：CH5+分子イオンは質量分析で実験室および土星のタイタン衛星で検出され、実験室で
の赤外スペクトルも観測された。CH5+の星間空間での検出が期待されているが、その主要な障碍はCH5+スペクト
ルの帰属は長い間に解決できないことである。本研究ではCH5+の赤外-赤外二重共鳴分光によって、そのスペク
トルの帰属を解明することを目指していた。
我々は高感度な分光法を用いてCH5+のスペクトルを観測できたが、連続波レーザーとパルスレーザーの二重共鳴
法でCH5+の二重共鳴信号を観測できなかった。分子イオンの中赤外領域での二重共鳴観測はまだ成功した例がな
く、本研究は今後の実現に向けって重要な一歩だと考えられる。

研究成果の概要（英文）：CH5+ molecular ion has been detected by mass analysis in lab and on the 
satellite Titan of Saturn, and the infrared spectrum of CH5+ has also been observed in laboratory. 
Although the detection of the interstellar CH5+ is expected, it has been hindered by the failure of 
the spectral assignment for long time. In the present study, we aimed to reveal the spectral 
assignment for CH5+ by the infrared double resonance. 
Although we can observe the infrared spectrum of CH5+ by the highly sensitive cavity ring-down 
spectroscopy, we failed to observe the CH5+ signal of infrared double resonance with a cw laser and 
a pulsed laser. Since there is no previous example for the observation of mid-infrared double 
resonance of molecular ions, the present work should be an importance step towards the future 
realization.  

研究分野：分子分光学
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１．研究開始当初の背景 
プロトン化メタン CH5+は質量分析でよく知
られている非古典的カルボンカチオンで、土
星のタイタン衛星の上層大気で主な分子イ
オン種として検出されている。分光学におい
て、ほぼ２０年前に CH5+の赤外振動回転ス
ペクトルは観測された。しかし、CH5+の振動
回転スペクトルは複雑な水素のスクランブ
ル運動が存在するため、多くの実験的および
理論的な努力が行なわれたにもかかわらず
に、長い間帰属できないままの状態になって
いる。このことは星間空間での検出等に対し
て主要な障碍になっている。 
 
２．研究の目的 
本研究では CH5+の赤外-赤外二重共鳴分光
（DR）を提案し、combination difference法
によって基底振動状態および励起振動状態
のスクランブル運動を含む回転準位の構造
を探り、帰属を行い、その謎の振動回転スペ
クトルを解明することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究ではパルス赤外レーザー（ポンプ光）
と連続波（cw）赤外レーザー（プローブ光）
を用いて、CH5+の赤外-赤外 DR 分光を行う
ことを提案する。プローブ光は線幅の狭い
（数MHz）cw赤外レーザーを使うことによ
って、CH5+の混雑なスクランブル運動を含む
振動回転スペクトルに共通な準位に関係す
る遷移を見出せ、高感度な変調法で吸収信号
の変化をモニターすることもできる。DR 分
光法によって CH5+の無規則なスペクトルの
帰属を目指す。 
 
４．研究成果 
本研究では最初に連続波赤外 OPO レーザー
を用いたキャビティリングダウン法で CH5+

のスペクトルの中に強い遷移を観測できた。
そして、連続波レーザーの吸収プローブによ
るパルスレーザーとの二重共鳴法を試した
が、CH5+の二重共鳴信号を観測できなかった。
それは CH5+の生成量が不足か検出の感度が
不十分かと考えられる。その後、連続波赤外
OPO レーザーが発振の不調で、狭い赤外領
域しかを回復できなかったため、CH5+の二重
共鳴の観測は成功しなかった。分子イオンの
中赤外領域での二重共鳴観測はまだ成功し
た例がなく、本研究は今後の実現に向けって
重要な一歩だと考えられる。 
最近、ドイツのケロン大学の Schlemmer グ
ループは低温（4K）の CH5+に対して高精度
な赤外スペクトルを観測でき、それらの
combination differences により共通な準位
を持つスペクトル線を見出した。その成果は
二重共鳴分光法で求めている結果と同等で
あり、二重共鳴法はその結論の最終的な判断
になる。CH5+スペクトルの帰属問題の解決は
その低温においての高精度な分光法と二重
共鳴分光法のコラボレーションが必須にな

ると考えられる。 
これらに関連した成果として、不安定分子
C2、NO3、および分子イオン H2F+の実験室
分光も研究を行って、学会発表および雑誌論
文の掲載ができた。 
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