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【序】 

強光子場におかれた炭化水素分子では、その構造の変化や解離にともなって分子内の水素原子

が速く移動することがあり、近年、その時間スケールを追跡する研究が行われている。たとえば、

強光子場によって誘起されるメタノール分子内の水素移動には、レーザーパルス内（30 ~ 50 fs）

で起きる速い過程と、100 ~ 200 fs で起きる遅い過程の 2種類があることが報告されている[1]。一

方で、O
2
や N

2
のような二原子分子の解離過程については、パルス幅が 10 fs 以下である数サイク

ルパルスによって高い時間分解能で追跡されている[2]。 

本研究では、数サイクルパルスを用いたポンプ・プローブコインシデンス運動量画像法によっ

て、強光子場における CH
4
からの H

+
、H

2

+
、H

3

+
 の生成過程を観測した。断片イオンの収量と運

動エネルギー放出（KER）の遅延時間依存性や、放出方向の異方性に基づき、CH
4

2+
 の解離機構

について検討した。 

【実験】 

 実験装置の概要を図 1に示す。Neガス（1.7 atm）を充填したファイバーにフェムト秒レーザー

パルスを集光してスペクトル幅を広げたのち、チャープミラーとウェッジ板によってスペクトル

位相を補償することで数サイクルパルスを得た。これをマッハツェンダー型の干渉計を用いて遅

延時間 τ の 2つのパルス（いずれも 750 nm、5 kHz、14 μJ、8 fs）に分けた。遅延時間 τ は、ピエ

ゾステージにのこぎり波電圧を入力することにより、0 fs ≤ τ ≤ 510 fsの範囲で連続的に変化させた。

それぞれのパルスを集光ミラー（ f 

= 150 mm）により真空チャンバー

内でメタンの分子線に集光した。

集光点における集光強度は、いず

れのパルスについても 4 × 10
14

 W 

cm
-2
と見積もられた。放出された

断片イオンを電場によって引き出

し、2次元位置敏感型検出器を用い

て飛行時間と検出位置を測定し、

各イベントにおいて生成する断片

イオンの KER を遅延時間 τの関数

として得た。 
図 1. 実験装置の概要。 



【結果・考察】 

 クーロン爆発によって CH
4

2+ 
から H

+
、H

2

+
、H

3

+
 

が生成する各過程 
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について、断片イオンの KERを遅延時間 τの関数

として図 2 に示す。各過程において、τ によらず

KER がほぼ一定となる成分 A と、τ の増加にとも

なって KER が減少する成分 B が観測された。い

ずれの過程も、単一パルスを用いた場合には成分

B は観測されなかった。H
+
、H

2

+
 が生成する過程

における、τ の増加にともなう成分 A の収量の減

少および成分 B の収量の増加は、ポンプパルスに

よって生成した CH
4

+
 の分子構造が、成分 A を生

成しやすい構造から、成分 Bを生成しやすい構造

へと変化していることを反映していると推測さ

れる。また、H
2

+
 が解離する過程において、τ が

大きい領域では成分Bの収量が成分Aの収量を上

回っており、このことは、中性分子の場合に比べ

て、1 価イオンの方が分子内の水素原子どうしの

間で結合が生成しやすいことを示している。 

 次に、210 fs < τ < 510 fs における H
+
 と H

2

+
 の

運動量画像を図 3 に示す。H
+
 の放出運動量はレ

ーザーの偏光方向への異

方性が見出されるのに対

し、H
2

+
の放出運動量はほ

ぼ完全に等方的であるこ

とが分かった。このこと

は、H
+
 が生成する過程

よりも H
2

+
 が生成する

過程のほうが CH
4

2+ 
の寿

命が長く、その寿命が分

子全体の回転の周期程

度か、それ以上であるこ

とを示している。 
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図 2. 断片イオンの KERの遅延時間 τに対

する分布。 

図 3. H
+
、H

2

+
 の運動量画像。(a) H

+
（成分 A）、(b) H

+
（成分 B）、(c) 

H
2

+
（成分 A）、(d) H

2

+
（成分 B）。 
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