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We focused on the cyanogen halide radical cation, another candidate of the interstellar molecule, because of the 

unexpected difficulty of laboratory production of the isocyanate cation NCO+ that was a sample in a planning phase. A 

rotationally resolved gas-phase absorption spectrum of the electronic transition of the cyanogen iodide radical cation ICN+ 

was observed by cavity ring-down spectroscopy for the first time. This cation was produced in a supersonic planar 

discharge jet through a mixture of ICN in helium. Using the molecular-spectrum analysis and simulation program 

PGOPHER, the rotational constants and the band origin wavelength were accurately determined from the spectrum. The 

molecular structure variation β, which determines the rotational profile of the absorption band in space, was derived to be 

− 2.8%. The β values for FCN+, ClCN+, BrCN+, and ICN+ were also evaluated theoretically by using Gaussian 09W. The 

rotational profile for ClCN+, one of the important candidates for unidentified optical absorption bands, was simulated, 

aiding us in identifying this cation as in interstellar space. 

 

研究目的 

地球外生命の発見を目指すにあたり、地球の生命

と地球外の生命の間の共通性は大きな関心事である。

彗星により原始地球に有機物がもたらされたといわ

れる。そこで、もしその起源が分子雲進化の後期に

相当する“分子雲”なら、有機物の歴史は例えば星

形成の 106–107年前と短い。有機物の化学進化は分子

雲の個別現象となり、宇宙全体で“生命の多様性が

高い”ことになる。逆に、起源が分子雲進化の起点

である“晩期型星の星周雲”なら、有機物の歴史は

例えば 107–109年前と長い。有機物の化学進化はどの

分子雲でも星周雲の有機物を共通原料とした現象と

なり、“生命の普遍性が高い”ことになる。従来の説

では、星周雲の有機物は星間空間で分解され、原始

地球には届かないとされてきた。ところが、近年、

星周雲と Diffuse Cloud でフラーレン（C60、C60
+）が

共通有機物として発見された。ここで Diffuse Cloud

は、星周雲と分子雲の間の進化段階の雲である。そ

こで、星周雲の有機物が分子雲に運搬されている可

能性が新説として急浮上した。その検証のためには、

星周雲と Diffuse Cloud で共通の有機物を発見すれば

よい。星周雲に始まり Diffuse Cloud を経て彗星から

地球に届けられる有機物の起源が解明される。 

本研究では、宇宙におけるシアン化物と含酸素有

機物の豊富さから、蛋白質を構成する NCO 構造（シ

アネート）に着目した。シアネートイオン NCO+は

Diffuse Cloud の有機物のひとつとして予想される。

そこで NCO+の実験室分光測定を行い、Diffuse Cloud

に見られる未同定の可視吸収線の中からこの NCO+

を見つけ出すことを、計画段階では目標としていた。

しかし、NCO+は実験室内における生成が難しく、

我々の分光装置では検出できなかった。 

そこで、O を除く、N と C の元素に注目した。す

ると、未同定の可視吸収線の候補としてハロゲン化

シアンが浮上する。特に Cl は星間空間に最も多く存

在しているハロゲン類の元素であるため、ClCN+が



有力候補となる。この分子の電子遷移の波長はすで

に正確にわかっている[1]。ところが、電子遷移によ

り光を吸収する際の、分子構造の変化量がわかって

いない。ゆえに、星間空間における吸収線の回転プ

ロファイル（スペクトル形状）が予測できない。電

子遷移の波長に加えてこの回転プロファイルが分か

れば、未同定の可視吸収線とこの分子の遷移を比較

し、同定できる可能性がある。この回転プロファイ

ルの推定を本研究の新たな目的とした。 

そのため、光を吸収する際に同様の分子構造変化

を起こす ICN+に着目した。この分子のスペクトルは、

これまでに研究代表者が、スイスのバーゼル大学に

おいて超音速ジェット中にてキャビティーリングダ

ウン分光装置により測定していた（Fig. 1a.）。しかし、

不純物のシグナルが大量に混合し、解析できない状

況にあった。 

本研究では、ICN+の分子構造変化量を実験から決

定し、それを ClCN+に応用することにした。すると、

ClCN+の星間空間における吸収線の回転プロファイ

ルが正確に推定できるようになる。そして、この分

子による未同定の可視吸収線の同定が可能になる。 

 

 

研究経過・考察 

可視光領域の吸収スペクトルを高分解能かつ高感

度に測定できる装置として、キャビティーリングダ

ウン分光装置を用いた。 

分子の生成は、ホロカソード方式のスペースシミ

ュレーターにより行った。このシミュレーターはこ

れまでは気体しか試料として用いることができなか

った。そこで、今回の測定のために、固体であるヨ

ウ化シアン ICN を導入できるよう、固体用の試料導

入管を装備した。その管から気化した ICN とヘリウ

ムと混合して、シミュレーターの放電部に導入した。

放電部には、長さ 10 cm、内径 11 mm 円筒を陰極と

して設置した。この陰極中でホロカソード放電を行

った。 

この条件下で、測定すると、Fig. 1a に見られる鋭

い吸収線のうち半数程度が再現された。それらはヨ

ウ素分子 I2の吸収線と一致し、不純物がヨウ素分子

であることが明らかになった。Fig. 1a の波数範囲の

ヨウ素分子のスペクトルを電子スペクトルのシミュ

レーションソフト PGOPHERを用いて再現した（Fig. 

1b）。そのシミュレーションを用いて、Fig. 1a の混合

スペクトルからヨウ素分子の寄与を差し引いた。そ

の結果、ヨウ素分子を含まない ICN+のスペクトルが

 

Fig. 1. The electronic spectrum of the Ã 2Σ+–X̃ 2Π3/2 transition of ICN+. (a) Uncorrected cavity ring-down 

spectrum observed in a pulsed supersonic slit jet expansion of ICN. (b) Simulated spectrum of the sub-product 

iodine molecules, I2, using the reported molecular constants and FC factors [21,22]. (c) Subtraction of (b) from 

(a) giving a spectrum free from iodine molecules. The 11 lines marked by P and R come from an unknown 

contaminated molecule. (d) Simulated spectrum of ICN+ using the molecular parameters determined in the 

present experiment. 



現れた（Fig. 1c）。 

そのスペクトルは 7 つの枝線（P1、Q1、P21、R1、

Q21、R21）に帰属することができた（Fig. 1d）。これ

らの遷移をもとに、回転定数、電子遷移波長など

の分子定数を精密に決定した。その結果、この分

子は分子構造変化量 β が− 2.8%であることが判明

した。回転プロファイルは温度に依存するが、この

βを用いることによって、任意の温度において ICN+

の回転プロファイルを予測できるようになった。 

ICN+の βが明らかになったため、量子化学計算を

用いて、一連のハロゲン化シアン FCN+、ClCN+、

BrCN+、ICN+の βの計算を行った。この時、実測で求

めた ICN+の βを計算で正しく再現できるように、計

算方法の調整を行った。その結果、ICN+以外の未測

定の分子種 FCN+、ClCN+、BrCN+の βについても、

適切な値と得ることができた。 

計算で求められた β を用いて、Diffuse Cloud に

ClCN+が存在した時の回転プルファイルを推定する

ことができた。Diffuse Cloud で予想される 25 K、14.5 

K、2.73 K の 3 種の温度の場合を Fig. 2 に示した。 

これらの結果、今後の天文観測で ClCN+の電子遷

移が出現する波長帯が探査され、この分子の吸収が

検出されれば、回転プロファイルの一致により、正

確に同定することが可能になった。今後の天文観測

が期待される。 

（本研究は下記誌上発表の 2 に該当する。） 

 

キャビティーリングダウン分光ユーザーズミーティ

ング 2021・2022 の開催 

http://molecules-in.space/umcs/ 

2021 年 12 月 17 日と 2022 年 12 月 16 日にそれぞ

れ、第 3 回と第 4 回のキャビティーリングダウン分

光ユーザーズミーティング（2022 年度よりキャビテ

ィー分光ユーザーズミーティングに改称）を zoomに

て開催した。招待講演は、各年度それぞれ、中国科

学技術大学の Shui-Ming Hu 教授と Louisville 大学の

Jinjun Liu 教授からいただいた。講演数はそれぞれ 5

件と 4 件で、参加者はそれぞれ 56 人と 52 人であっ

た。2021 年からの新しい試みとして、前半を英語の

セッション、後半を日本語のセッションとし、国際

研究集会として開催した。両年度とも活発な議論と

情報交換が行われた。 
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variation; β = 1.6. Due to the experimental error, an 

uncertainty of ±0.3 Å needs to be considered. 
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