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The polarization spectroscopy to the CH3F-(o-H2)n cluster has been performed by using 

cw-QC laser. The absorbance intensity of perpendicular band to the c-axis of para-H2 is about 

1.4 times stronger than parallel band. The value of ⊥/ || is around 1.4 and the value is not 

explained easily. We would like to talk about the meaning of the value. 

 

【序】para-H2 結晶中で自由回転する分子に対しての偏光依存性の測定は、結晶場による M

縮重の分裂を選択的に観測できるため、スペクトルの帰属や結晶内での分子の回転運動に関

する詳細な情報を得ることができる[1]。一方、自由に回転ができない分子の系に対する偏光

依存性に付いては十分な理解がなされていない。我々はこれまでに p-H2 結晶中に存在する

ortho-H2とドープした CH3F のクラスター、CH3F-(o-H2)nについて QC レーザーを用いた研究

を行ってきた。それ以前の FTIRを用いた研究によって CH3Fの3バンド（C-F伸縮振動）付

近には、o-H2の数 n に対応するピークが等間隔に観測されることが報告されている[2]。我々

は高い分解能と検出感度を持つ赤外 QCレーザー分光により、n = 1 のピークが図 2に示すよ

うな非常に弱い複数のサテライトピークを持つことを見いだしている[3]。本研究ではこれら

のサテライトピークを含めたピークに対して、第二近接サイトに存在する o-H2の数に依存し

たスペクトルの可能性を示唆してきた[4]。仮にサテライトピークが準安定な配向によるピー

クであると仮定すると、偏光依存性が可能になるはずである。そこで本研究では、偏光依存

性を観測することによる p-H2結晶中での CH3F の配向についての情報の獲得、さらにサテラ

イトピークに対する理解の促進を目指した。 

 

【実験】サンプルは p-H2ガス（残留 o-H2: ～100 ppm）に CH3Fを 0.4 ppm程度混入し、2 K

程度に冷却した基板上に吹き付け、7 Kでアニールすることで作成した。中赤外 QCレーザー

（1040 cm
-1付近）を用いて CH3F-(o-H2)nクラスターの3バンドにおける n = 0 ~ 3 の領域を観

測した。3 振動は、分子の C3 軸に対して平行に偏光した光

のみを吸収する。使用したQCレーザーは縦偏光であるため、

グリッドポーラライザー（GP）を用いて、まず 45°偏光の

みを取り出し、その後二枚目の GPを用いて縦（⊥）と横（||）

の二つを選択し、結晶基板に対して 45°で入射した。⊥と||

とは、基板に対して垂直方向である p-H2結晶の c 軸[5]に対

する平行・垂直で定義する（図 1）。レーザーは、クラスタ

ー構造への影響を無視できる 10 W 程度まで減衰後、サン

プルに照射した。 

 

【結果】 

CH3F-(o-H2)nの n = 0 ~ 3 の領域に対して偏光の異なる二つの光を用いてスペクトルを観測

した（図 2）。この結果から⊥ / ||の値をプロットすると、nの異なるすべてのクラスターに対

して 1.4近傍の値を示した（図 3）。異なるサンプルに対して同様の実験を行い⊥／||の値の再

 

 

 

 

 

 

 

図 1：結晶とレーザー偏光の関係 
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現性を確認した。全ての nで同じ値をとることは、CH3Fの配向が最近接サイトに存在するオ

ルト水素の数に支配されないことを示している。 

 また、サテライトピークについては、

図2中に挿入した図で示すように、n = 0

の⊥と||の光によるスペクトルに対し

てメインピークの強度で規格化したと

ころほとんど一致していることが分か

った。この結果は、各サテライトピー

クが結晶内での特定の配向に依存した

ピークであると仮定した場合に、ピー

クごとに強弱を示すことになることか

ら、その仮定が矛盾することを示す。

よってサテライトピークを与えるクラ

スターもメインピークと同じ配向特性

を持つと考える。 

結晶内の CH3F は C3軸と垂直方向に

は回転できないので、結晶の c 軸に沿

って配向すると仮定すると、⊥／||の値

は 0になる。もし、CH3F の配向が結晶

内で完全にランダムと仮定すると、⊥

／||の値は 1 になる。一方、CH3F が結

晶の c 軸と垂直に配向すると仮定する

と⊥／||の値は√2になる。逆に決定され

た観測結果 1.5(4)から、CH3Fの C3軸が

結晶の c 軸に対して垂直に配向したも

のが多く観測されることがわかる。 

現在、配向の向きの決定とその原因

について研究を進めており、その進捗

状況を報告する予定である。 
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図 2：偏光依存性の観測結果 

実線（青）; ⊥、点線（赤）; ||。矢印は||のピーク強度を示す。

挿入図はメインピークで規格化した⊥と||の強度比 

 

図 3：異なるサンプルにおける⊥ / ||の値 


