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Abstract
A new picosecond pulse radiolysis system is developed at the Institute of Scientific and Industrial Research, 

Osaka University. The system is composed of the 38MeV linear accelerator for a irradiation source and the Ti- 
sapphire laser for an analyzing light source. The electron pulses (FWHM = 2Ops) and the Laser pulses (FWHM ニ 
60fs) are synchronized with a radio frequency 27MHz. The wavelength region of the analyzing light is extended to 
300 ~ 1500nm by using a self-phase modulation light which is produced by a regenerative amplifier. The present 
time resolution of the system is within several ten picoseconds.

フ エ ム ト 秒 レ ー ザ ー 同 期 に よ る  

新 し い ピ コ 秒 パ ル ス ラ ジ オ リ シ ス シ ス テ ム の 開 発

1. はじめに

バ ル ス ラ ジ オ リ シ ス 法 とは、 パ ル ス 化された放射線を 

物質に照射し、その際に生じる電子、イ オ ン ラ ジ カ ル 等 

の短寿命中間活性種の時間挙動を直接的に測定する方法 

である。パ ル ス ラ ジ オリ シ ス 法の測定手法の一 つ と して、 

1968年にトロ ン ト 大 学 の J.W .H untらにより考案された

ス ト ロ ボスコピック法により、パルスラジ オ リ シ ス 法の 

時間分解能は飛躍的に向上した。 ストロボスコピック法 

とは、測定対象の中間活性種の寿命よりも短いパルス幅 

の励起源と分析光の二つのパルスを用意し、両パルスの 

時間間隔を連続的に変化させることにより吸収の時間プ 

ロファイルを得る方法である。 ス ト ロ ボスコピック法に 

お ける時間分解能は、励起源および分析光のパルス幅に 

依存する。 従 来 の ス ト ロ ボスコビック法は分析光に電子 

線が発生するチェレンコフ光を用いていた。 しかしなが 

ら、チェレンコフ光は短波長ほど強度が高いという特性 

上、赤外領域に吸収をもつ中間活性種の測定は不可能で 

あった。

そこで、広い波長範囲を確保し、 高時間分解能を得る

一を用いたパルスラジオリシスシステムの開発を行って 

きた。 一方 、分析光には白色光をつかうのが好ましい。 

そこで本システムでは、Y A G レーザー励起による再生増 

幅アンプを用いることでチタンサファイアレーザーの強 

度をあげ、 白色光の利用可能なシステムを開発した。 白 

色光を採用することで連続的に300mn〜1500nm の広い 

波長範囲での分光が可能となった。

2 . システムの概要

F i g . l に本システムを示した。 中間活性種を生成させ 

るため の 励起源に阪大産研 L-band 38M eV ラ イ ナック か  

らの 単パ ル ス 電子線 (半 値 幅 20 ps)を、 また分析光として 

フ ヱ ムト秒チタンサ フ ァ イ ア レーザー(半 値 幅 60 fs)を用 

いた。 レ ー ザ ー は 8 1 M H zで発振しており、 さらに外部 

の 高周波と同期が可能である。 ラ イ ナックとレーザーに 

同じ高周波を供給する基準発振器を設け、 さらに、 同期 

回路を設けることで、単パ ル ス 電 子 線 と フ ヱ ム ト秒レー 

ザ一 単パ ル ス の 同期を可能にした。

分析光の波長は、 白色光を用いることで300〜 1500nm

た め に 分 析 光 と し て フ エ ム ト 秒 チ タ ン サ フ ァ イ ア レ ー ザ の 波 長 を 得 る こ と が で き る 。 こ れ に 加 え 、 基 本 波 の



F i g . l レ ー ザ ー 同 期 に よるピコ秒パノレス  

ラ ジ オ リ シ ス の シ ス テ ム

SHG(第二高調波 )、THG(第三高調波 )、0 P 0 (光パラメト 

リック発振 ) を 組 み 合 わ せ る こ と で 約 200nm〜2000nm 

までの広い波長範囲の確保が可能となる。 サンプルに入 

射する電子線と分析光はサンプノレにたいして同軸に入射 

する配置をとることで、時間分解能の低下を防いでレ、る。

3 . 白色光の発生

白色光は強い光を物質に入射させることで発生する。 

そ の 光 は 300~1500nm まで連続的に広い波長範囲にわた 

るので、パルスラジオリシスにとって有効な分析光であ

る。

そ こ で 本 シ ス テ ム で は 新 た に Y A G レーザー励起の再 

生増幅アンプを用いた。 Y A G レ ー ザ ー は 波 長 532nm、 

出 力 50m Jで運転される。再生増幅アンプはストレッチ、 

再生増幅部、 コンプレッサーから構成されており、再生 

増幅部では、チ タ ン サ フ ァ イ ア の 結 晶 を Y A G レーザー 

で励起するようにキヤビティ一が構成されている。 再生 

増幅部のキヤビティ 一 に オシレーターとしてフエムト秒 

チタンサファイアレーザーを入射することで誘導放出を 

促 し 、基 本波が増幅される。 増幅されたチタンサフアイ

パ ル ス 幅 約 lOOfsの白色光を得ることが可能である。

4 . 同期および光遅延 

L-bandライナックは 108M Hzを 基準と し た 1.3GHz 

で運転される。 一方、分析光のチタンサファイアレーザ 

一 は 81M H zで発振する。 また、チタンサフアイアレー 

ザ一にはピエゾ素子を用いたLock-to-Clockが備え付け 

られており、外部からの参照周波数に対してレーザーキ 

ャビティ一を調節することが可能である。 両者を同期 

させるために、27M H zをもとにして 108M H zと 81MHz 

をつくり、それぞれライナックとチタンサフアイアレー 

ザ一に供給した。

F ig .2は白色光発生のためのシステムである。 YAG 

レーザーは連続運転（1 2 H z )をする。再生増幅アンプの 

再生増幅部に備え付けてある2 個 の Q スイッチにより、 

81M H zの連続パルスから電子線単パルスと同期した1 

つのパルスの切り出しが可能となる。再生増幅アンプの 

Q スイッチは、YAGレーザーとも連動する必要があるた 

め 12H zで運転する。 その結果、増 幅 さ れ た 12H zのフ 

ェムト秒レーザー単パルスを得ることが可能になる。

アレーザ一を重水、石英板等の媒質に集光させることで



F ig .2 白 色 光 発 生 の た め の レ ー ザ ー シ ス テ ム

ストロボスコピック法を使うために電子線と光パルス 

の時間間隔を連続的に精度よく変化させる必要がある。 

従来の方法では光遅延装置が用いられていたが、放射線 

場でのアライメントということを考慮して、本システム 

では高周波の 電 気 的 遅 延 装 置 (フェイズシフター)を用い 

た。 す な わ ち 、 チ タ ン サ フ ァ イ ア レ ー ザ ー に 供 給 す る  

8 1 M H zの高周波電送ラインにフェイズシフターを設け 

ることで、 チタンサファイアレーザーの位相をライナッ 

クに送る高周波に対して連続的に変化できるようにした。 

また、 白色光を発生させるためのY A G レ ー ザ ー の Q ス 

イッチ、再 生 増 幅 ア ン プ の Q スイッチにもチタンサファ 

イ ア レーザー と 同じ位相 で 変化するフェイズシフ タ ー を  

設けることで白色光の安定化を目指した。

5 .測定例

F ig .3 は、本 システムを使用して測定した例である。 

液 体 の n - ドデカン(C12H14) を照射したものである。 ドデ 

カンは照射した際にイオン化を起こし、液体中に電子と 

ドデカンのラジカル力チオンが生成する。 その後、生成 

した電子とラジカル力チオンは再結合する。 F ig .3 で示 

したような再結合過程を解析することにより、放射線化 

学初期過程の解明につながるのである。 その他の測定例
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F ig .3 液体ドデ力ン中で測定した 
力チオンラジカル の 時 間 的 挙 動 (820nm)

6 .今後の発展

現在、阪 大 産 研 L -b an d ライナックでは磁気パルス圧 

縮によるサブプコ秒の電子線パルスの発生に成功してお 

り、サブピコ秒電子線を励起源に用いることでパルスラ 

ジオリシス法の時間分解能の向上が可能となり、未知の 

現象の解明が期待される。
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