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研究成果の概要（和文）：申請者は、フェムト秒時間分解電子線回折装置中で氷薄膜を作製するシステムを開発
し、アモルファス状態の氷薄膜の紫外光の照射下における構造ダイナミクス計測を実施した。水分子は光照射に
よって第一近接の水分子の距離を変化させることなく、第二近接の水分子が動くような振る舞いを生じる。この
結果は、計算科学で示された結果と良い一致を見せており、本研究は実験的にアモルファス状態の水分子の構造
ダイナミクスを見た初めての例となった。

研究成果の概要（英文）：we developed a system to deposit H2O molecules onto ultrathin silicon 
nitride substrates in time-resolved electron diffraction apparatus to apply ultrafast time-resolved 
electron diffraction measurements for amorphous H2O molecules. The subtracted electron diffraction 
patterns before and after the ultraviolet photoexcitation represent O-H bond dissociation via 
multiphoton absorption and charge transfer, which trigger ionization and intermolecular disorder in 
the amorphous H2O. The results obtained in the experiments illustrate light-matter and matter-matter
 interactions in amorphous H2O molecules.

研究分野：光物性

キーワード： 構造ダイナミクス　超高速現象　計測技術

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
「水」は、物質の中でも最も身近であり、軽元素から成り立ち、その分子運動が極めて速いため、最もその構造
ダイナミクスを観測することが困難であると考えられている。申請者は、「水」の光照射下での構造ダイナミク
スを観測・解析する装置・技術を開発し、これまで計算的手法でしか明らかにされてこなかった水の紫外線照射
下における分子運動を観測することに成功した。本研究成果は、米国化学会より発行されている学術誌
（Journal of Physical Chemistry A 122, 9579 (2018).）に掲載された。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
従来の物質の静的状態を利用する機能性デバイスの開拓は限界を迎えつつあり、新しい動作原
理に基づく機能性デバイスのフロンティアを開拓することが、今後の科学技術を発展させるた
めに必要とされている。新しい動作原理を考案する上で、物質の過渡的な構造を理解すること
は、一つの重要課題である。世界では X線自由電子レーザーの開発に代表されるように、物質
の過渡的な構造を探索する研究が精力的に進められている。X線自由電子レーザーを用いた構
造ダイナミクス計測では、X線回折法を用いてフェムト秒の時間スケールで誘起する物質と光
との相互作用を原子・分子位置の動的変化から計測するものである。申請者が進めているフェ
ムト秒時間分解電子線回折法は、電子線回折法を用いて物質の過渡構造を計測するものである。
電子線回折法では、テーブルトップ型の小型装置が建設可能であるため、汎用性の高い物質の
評価技術となり得る。さらに、電子線は軽元素物質に感度が高く、結晶から液晶・液体・気体
試料も測定可能であり、様々な試料にフレキシブルに対応できる計測方法である。このように
汎用性の高い実験手法であるにも関わらず、日本でのフェムト秒時間分解電子線回折の研究分
野は、未開拓であった。申請者は、500 fsの時間分解能を持つ電子線回折装置を完成させてお
り、無機試料から有機試料にわたる原子・分子の構造ダイナミクスの観測を行っている。本研
究では、物質の中でも最も身近であり、最もその構造ダイナミクスを観測することが困難であ
る「水」の構造ダイナミクス計測に挑戦する。 
 
２．研究の目的 
本研究提案では、時間分解電子線回折法を用いて、水の構造を理解し、水の光照射下の構造ダ
イナミクスを解明することを目的とする。申請者は、開発したテーブルトップ型フェムト秒時
間分解電子線回折装置に氷薄膜をその場で作製する機構を導入する。氷薄膜にフェムト秒レー
ザーを照射し、瞬間的に生じた液体状態の水の過渡構造を電子線回折法により捉えることを目
的とする。電子線パルスは軽元素からなる物質の構造ダイナミクスを観測するのに最適なプロ
ーブであり、材料開拓を行っていくための基礎物性を探る重要な測定技術である。 
 
３．研究の方法 
フェムト秒時間分解電子線回折法は、時間的に同期された光パルスと電子線パルスを用い、物
質の過渡的な構造を計測する手法である。光パルスは物質中に反応を誘起するために、電子線
パルスは回折像を得て過渡的な構造を決定するために用いられる。水の構造及び相転移ダイナ
ミクスを計測するために、まずアモルファス状態の氷薄膜を蒸着法により作製する機構を作製
する。フェムト秒電子線回折装置には液体窒素冷却器が取り付けられており、基板温度を－80℃
まで冷却することが可能である。作製したアモルファス状態の氷薄膜に光パルスを照射し、光
のエネルギーを氷薄膜に吸収させることにより瞬間的な分子運動を生じさせる。その構造変化
をパルス電子線により観測する。申請者は、まず液晶などの非常に曖昧な構造を持つ物質の構
造をフェムト秒時間分解電子線回折法によって推定する解析手法（差分回折像の解析）を確立
する。本解析手法をアモルファス状態の氷薄膜から得られるブロードな回折像とその変化（差
分回折像）に適応し、その分子構造の変化の様子を解析する。 
 
４．研究成果 
2017 年度には、フェムト秒時間分解電子線回折装置中で氷薄膜を作製するシステムを開発し、
得られた回折像を解析するため解析手法を確立した。2018 年度は 2017 年度に開発したシステ
ムを用いて、アモルファス状態の氷薄膜の光照射下における構造ダイナミクス計測を実施した。
得られた氷の電子線回折図形から、氷はアモルファス状態であることが分かった。また、これ
に近紫外の光を照射し、氷の光乖離過程において水分子がどのようにふるまうかを観測するこ
とに成功した。水分子は光照射によって第一近接の水分子の距離を変化させることなく、第二
近接の水分子が動くような振る舞いを生じる。この結果は、計算科学で示された結果と良い一
致を見せており、本研究は実験的にアモルファス状態の水分子の構造ダイナミクスを見た初め
ての例となった。本成果は、米国化学会より発行されている学術誌（Journal of Physical 
Chemistry A 122, 9579 (2018).）に掲載された。また、時間分解電子線回折法が、アモルファ
ス状態の材料にも適応可能（日本結晶学会誌 61,23 (2019)）であることが分かり、時間分解電
子線回折法の利用可能性の幅を大きく広げた。 
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