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【序】	 当研究室は, 一酸化窒素分子（NO）の Rydberg状態間放射過程の直接検出を通じて, 

励起状態緩和過程における誘導放射過程の重要性を評価してきた[1]. 特に近年では, 黒体放

射によって駆動される特異的な占有数移動過程（吸収および誘導放射過程）を主対象とした

研究を展開してきた[2]. 本研究では, これまでの取り組みに立脚し, さらに状態密度が高い

エネルギー領域に存在する, 13f (v13f = 0)および 14f (v14f = 0) Rydberg状態からの遠赤外誘導放

射の検出に成功し, そのエネルギー緩和経路を State-to-State Chemistryの立場から明らかにし

た. 

【実験】	 目的の 13f (v13f = 0)および 14f (v14f = 0) Rydberg状態への励起は, A 2Σ+ (vA = 0)状態を

中間状態とした光−光二重共鳴法を用いることにより達成された . 励起光源には 2 台の

Nd3+:YAG レーザー (Continuum, Surelite II)の第二高調波励起の色素レーザー (Continuum, 

ND6000)を用いた. 1台目の色素レーザーからの出力光の第三高調波 ω1を A 2Σ+ − X 2Π (0,0)の

励起光とした. このとき A 2Σ+ − X 2Π (0,0)の P12(e,e) branchを採用することで, A 2Σ+ 状態の単

一振動回転準位を生成した. 2台目の色素レーザーからの出力光の第二高調波 ω2を 13f − A2Σ+ 

(0,0)の励起光とした. それぞれの励起光のエネル

ギーは ω1: 1 mJ/pulse, ω2: 5 mJ/pulse程度である. そ

れらを時間的・空間的に重ね合わせ, NOを約 5 Torr

で封入したステンレスセルに導入した.この過程で

レーザー光軸上に発生した遠赤外誘導放射光を光

学フィルターによりレーザー光と分離し, 分光器

(Bunko – Keiki M50 – T; 60)で波長分散した後にボ

ロメータ(QMC Instruments, TypeQGeGa/2)で検出し

た.  

【結果と考察】	 レーザー光軸上に伝播する

Rydberg 状態からの遠赤外誘導放射光を検出しなが

図 1. A 2Σ+(vA = 0, NA = 3)を経由した励起

スペクトル. 



らω2 を掃引することで, 励起スペクト

ルを測定した（図 1）. nsσ (n = 14, 15)

状態および npσπ (n = 14 − 16)状態への

遷移に加え, nf (n = 13 − 15)状態への遷

移が観測されている.  

	 	 図 2には 14f (v14f = 0, ℒ14f = 0)状態

からの遠赤外誘導放射光の分散スペク

トルおよび, 対応するグロトリアン図

を示す. 観測された発光は 14fから 13g

状態への発光（~105 µm）および, それ

に次ぐ 13gから 12f状態への cascade遷

移（~88 µm）に帰属される.  

	 	 エネルギー差の大きい準位間, つ

まり発光波長が近赤外から中赤外領域

にある場合, 媒質からの自然放射光がトリガー光となり, 多段階の誘導放射増幅が引き起こ

される. しかし, トリガー光となる自然放射の確率は波長の 3乗に反比例するため, 今回のよ

うな遠赤外領域における誘導放射過程には適用できない. このような場合, 周囲の黒体放射

をトリガー光とした誘導放射過程であると考えるほうが妥当である. 自然放射遷移の確率

An'l',nlおよび黒体放射誘起遷移の確率 Kn'l',nlは以下のように与えられる[3]. 

  An 'l ',nl = −
2e2ωn 'l ',nl

2

!c3
fn 'l ',nl  (1) 

Kn 'l ',nl =
1

exp(!ωn 'l ',nl / kT )−1
An 'l ',nl  (2) 

ここで fn 'l ',nlは振動子強度であり, 水素原子の遷移双極子モーメントを用いて近似的に計算し

た [1]. 本研究で観測された , 14f → 13g および 13g → 12f 遷移に関して比較すると , 

K14f,13g/A14f,13g ~ 1.91, K13g,12f/A13g,12f ~ 1.33であり, どちらの場合も黒体放射による遷移確率が自

然放射の確率よりも大きい. 従って, 本研究で観測された遠赤外発光は黒体放射誘起による

誘導放射過程が寄与している可能性が考えられる.  

	 	 以上のように, 本研究では一酸化窒素分子の 13f, 14f (v = 0) Rydberg状態からの放射緩和

経路を明らかにした. 状態密度が高いエネルギー領域においては, 黒体放射に起因する誘導

放射過程が重要かつ本質的な緩和過程となり得る. 
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図 2. 14f (v14f = 0, ℒ14f = 0)励起に際して観測される遠⾚外

誘導放射光の分散スペクトルおよび対応するグロトリ

アン図(⾚,⻘⽮印は今回測定された放射経路,⿊⽮印は以

前に観測された放射経路). 


