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【研究の背景・目的】 

「百聞は一見に如かず」の言葉の通り、溶液化学
反応中の分子構造変化を実験的に直接観測すること
は、化学者の夢である。本研究課題では、この化学
者の夢の実現を目指して、新しい時間分解 X 線計測
法と解析手法を開拓する。 
これまで溶液中の超高速化学反応の計測には、主

に赤外から紫外域における時間分解分光法が用いら
れてきたが、これらの時間分解分光法は価電子帯の
電子状態や分子振動に関する情報を与える一方で、
分子構造に関しては間接的な情報を与えるのに限定
される。液相の分子構造に関する直接的な情報を与
えうる最も有力な測定法は、分子内の結合長と同程
度の波長を有する X 線による回折・散乱現象を利用
した時間分解測定法である。本研究課題では、フェ
ムト秒〜ピコ秒オーダーの時間分解 X 線溶液散乱法
を用いることにより、液相の超高速な分子構造変化
を直接観測する。 
 

【研究の方法】 
これまで液相の超高速化学反応計測において、多

くの場合、赤外から紫外光が使用され、X 線が使わ
れていなかったのは、計測に適したパルス X 線光源
が実在しなかったことによる。しかしながら近年、
フェムト秒オーダーの極短パルス幅を有する X 線を
発生させる X 線自由電子レーザー（X-ray Free 
Electron Laser, XFEL）が日本、米国を始めとする

世界各地で建設され、X 線領域での干渉性や短パル
ス特性を活かした先端研究が急速に発展している。
本申請は、従来の蓄積リング放射光源から得られる
ピコ秒 X 線と、XFEL 施設から得られるフェムト秒
X 線を相補的に活用して、液相での化学反応におけ
るコヒーレントな分子振動から分子構造変化まで、
X 線散乱法により直接観測することを目指すもので
ある。これまでに我々は、シアノ金錯体（Au(CN)2-）
の水溶液系において、光励起後に金原子間に結合が
形成する過程を時間分解能 0.5 ピコ秒で観測するこ
とに世界で初めて成功した（図 1）。このシアノ金錯
体の時間分解 X 線溶液散乱の研究成果が、本申請の
全体構想の出発点となっている。 

 
【期待される成果と意義】 
 時間分解 X 線溶液散乱法は、分子構造に関する直
接的な情報を与える手法であるという点で、他の時
間分解分光法と相補的であると同時に、極めてユニ
ークな測定手法である。この実験手法を広く液相の
光化学反応に適用することにより、基礎化学におけ
る計測のための新たな基盤技術を創出し、「液相にお
ける超高速分子構造科学」の新分野創成を牽引する。 
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図 1：シアノ金錯体の光反応に伴う分子構造変化 


