
図 2. γ のレーザー場強度依存性 

図 1. CMI 画像：CH2
+
(左)、CH3

+
(右)
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【序】強光子場ではメタノール、アレン、ブタジエン等の炭化水素分子において、水素マイ

グレーションが誘起されることが明らかになっている[1, 2]。しかし、これまでのところ、ど

のようなレーザー波形の場合に水素マイグレーションが効率的に誘起されるかは明らかにさ

れていない。そこで、本研究では、コインシデンス運動量画像法(Coincidence Momentum 

Imaging: CMI 法)を用いて、2 価のメタノールイオンが示す二つの解離過程、マイグレーショ

ンを伴う解離過程(CH3OH
2+
 CH2

+ 
+ OH2

+)とマイグレーションを伴わない解離過程

(CH3OH
2+
 CH3

+ 
+ OH

+) の比率のレーザーパラメーター依存性を調べた。 

【実験】フェムト秒レーザー（中心波長 795 nm、繰り返し数 5 kHz）の強度、パルス幅、偏

光を変え、7×10
-11

 torr の超高真空チャンバーに導入したメタノール分子に集光照射した。集

光強度については、パルス幅を 40 fs と一定に保ち、1.5×10
14～1.5×10

15
 Wcm

-2の間で変化さ

せた。次に、集光強度を 6.5×10
14

 Wcm
-2と固定し、正負両方の 2 次分散をパルス圧縮器の回

折格子間距離を変化させることにより加え、パルス幅を 40 ～100 fs まで変化させ CMI 画像

を計測した。さらに、円偏光の場合と直線偏光の場合について、レーザー場強度を 6.5×10
14

～1.0×10
15

 Wcm
-2の範囲で変化させ

CMI 画像を観測した。 

【結果と考察】得られた CMI 画像の例

を図 1 に示す。水素マイグレーション

を伴う解離過程で生成する CH2
+と水

素マイグレーションを伴わない直接

解離過程で生成する CH3
+の生成数を

それぞれ ηmigと ηnon-migとし、フラグメ

ント生成比 γ =ηmig /ηnon-migを求めた。 

（１）レーザー場強度依存性 

図2にレーザー場強度に対する γの変化をプロ

ットした。このとき γ は 0.24～0.20 まで減尐し

た。レーザー場強度が高いときほど水素マイ

グレーションを伴う解離過程の割合が小さい

ことを意味している。これは、水素マイグレ

ーションが 1 価イオンで誘起されると考える

と説明できる。すなわち、光子場強度が高く

なるにつれ、多重イオン化の確率が高くなり、



1 価から 2 価イオンになるまでにかかる時間が短くなるものと考えられる。一方、一度 2 価

イオンが生成すると、クーロン爆発が引き起こされるため光子場強度が高い場合には、相対

的に水素マイグレーション過程の割合が尐なくなるものと考えられる。 

（２）パルス幅依存性 

図 3 では、レーザー場強度を一定に保った場合のフラグメント生成比のパルス幅依存性を

示した。パルス幅の長い場合の方が、水素マイグレーションを伴う解離過程の割合が大きい

ことが明らかとなった。これは、パルス幅が短い場合では、パルスのピークに達する前、1

価で水素マイグレーションが起こる前に 2 価イオンが生成し、クーロン爆発が起こるのに対

して、パルス幅が長ければ、1 価のイオンが生成したのちに、2 価イオンが生成するまでレー

ザー電場と相互作用する時間が十分あるために、相対的に水素マイグレーションが誘起され

る割合が大きくなるものと考えられる。 

（３）偏光依存性 

図 4 では、それぞれのレーザー場強度での水素マイグレーションを伴う解離過程と水素マ

イグレーションを伴わない解離過程の割合 γ を直線偏光(γlinear)および円偏光(γcircular)の場合に

計測し、各レーザー場強度での割合 χ = γlinear / γcircularをプロットした。χ の値は、レーザー場強

度に依存せず、0.85～0.91 の範囲に分布した。この結果から、水素マイグレーションの起こ

りやすさは、レーザー電場の偏光には、ほとんど依存しないことが明らかとなった。 

以上から、1 価イオンの状態を長く保てるレーザー電場（レーザー場強度が低い場合とパ

ルス幅が長い場合）が水素マイグレーション誘起には有効である可能性が示された。 

     

図 3. γ のパルス幅依存性                     図 4. χ の偏光依存性 
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