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【序論】自由電子レーザー(FEL)は，X 線領域はもとより赤外領域の波長可変で強力な単色コヒ

ーレント光源として注目されている．日本大学では私立大学学術研究高度化推進事業のひとつと

して平成12年度から活動を本格化させ，

平成 15 年 5 月に発振に成功し，現在ま

で安定した発振を保ちつつ，さらなる改

良がなされている．本学の赤外線 FEL の

特徴は，図１に示すとおり， 

１．線形加速器であること． 

２．二つのクライストロンをもつこと． 

３．パラメトリック X 線も発生できる

こと． 

４．発振波長は 0.87 ～ 8.0 μm． 

５．ミクロパルスの時間幅は 300 fs． 

などが挙げられる． 

このような FEL の優れたパフォーマンスを分子分光学において活用するためには，FEL 励起に

よって生成した振動励起分子を，なんらかの手段で検出しなければならない．本研究では ArF エ

キシマレーザによる（1+1’）Two-Color イオン化法を試みた．検出分子は TOF 質量選別されるの

で，20 cm-1 弱のエネルギー分解能（不確定幅）であるが，質量選択された錯合体の赤外吸収分光

が可能になるであろう．また，他の極端パルスレーザとの遅延同期も可能であり，振動励起分子

の動力学的追跡も可能になるであろう． 

今回の報告は，ペリレンの CH 伸縮振動準位を中間準位とし

たものである．得られた結果は SN 比１と予備的なものである

が，その兆候を得たので報告する． 

【実験】ペリレンは東京化成製の 98%のものを購入し，真空昇

華により精製し用いている．振動励起後の衝突緩和を防ぐため，

および TOF 質量選別を行うために，実験は超音速分子流による

孤立分子条件で行っている．充分な蒸気圧を得るため，試料は

220℃まで加熱され，５気圧 He と混合させた．分子流と ArF レ

ーザパルスは FEL の前期信号により完全に遅延同期されている．

しかし，ArF レーザのジッター±6 ns は排除することは出来な

かった． 

【結果と考察】 対象分子としてペリレンを選んだ理由は，発振領域内の 3350 cm-1（2.98 μm :  

0.42 eV）に CH 伸縮振動による強い吸収帯があり，図２に示したように，その準位から ArF レー
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ザ（6.4 eV）で励起すると，Franck-Condon 的には不利であるが，断熱イオン化点（6.80 eV）にぎ

りぎりで到達するからである．したがって基底電子状態のゼロ振動準位から１光子イオン化はな

い．図中で示したように，FEL に対して ArF

レーザを先に照射した時は，偶然なんらかの

リドベルグ状態に励起されることになるが，

その場合でも速い失活のため FEL でイオン

化するとは考えられず，イオン化信号は得ら

れない．したがって，FEL と同時または FEL

を先に照射した場合に，イオン信号が観測さ

れることになる．また，ペリレンは硬い分子

であり低振動数モードはなく，この励起準位

の振動過剰エネルギーでも状態密度はそれ

ほど大きくないと予想される．したがって，

ローカルモードとしての弱冠の振動再分配

はあっても，再分配先からのイオン化も起こると考えられる． 

 図３と図４が今回の結果である．図３で観測された黄色のイオン信号は，ArF レーザによる 2
光子イオン化信号である．光強度依存性から確認した．ArF レーザに対し TOF 時間 25 μs に出現

している．ドリフト長から推定されるペリレンの質量数と一致している．幅が広く観測されてい

るのは，微小な信号を観測するために，1 MΩで終端された電流増幅器を用いているからである．

図４はふたつのレーザを同時照射した場合

である．イオン信号は２倍になった．増加分

は Two-Color イオン化による信号である．最

低励起一重項電子状態の振電準位を経由す

る通常の Two-Color イオン化では，いわゆる

エンハンスメントは 20～100 程度である．そ

れと比べると今回の結果は極めて小さい．

SN 比で１ということになる．不可視の赤外

光との共軸条件が困難であったことは否定

できない．または，以下の理由も考えられる．

図３，４で紫色のピークが FEL の光で，5 μs

（FWHM）ほどの時間幅をもっている．これ

はマクロパルスであり，その中に時間幅 300 

fs のミクロパルスが 350 ps 間隔で 2 万本くらい並んでいる．したがって，励起振動準位の失活が

速く緩和先からのイオン化が望めなかったならば，時間的に重なったときのみイオン信号が現れ

ることになる．ArF レーザの照射時間 20 ns の中に，FEL のミクロパルス幅を合算すると 17.1 ps

になり，1/1200 の重なりしかないことになる．これがイオン信号の観測量が小さかった第二の理

由とも考えられる．今後，この兆候を基に改良を重ね，良好な結果を得たいと考えている．また， 
Two-Color 分光の相手レーザとしてマクロパルス YAG レーザを計画している．稼動すれば，ミク

ロパルスレベルでの完全同期も可能と考えられる． 
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