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【序】 気体分子の幾何学的構造は、これまで電子線回折法を用いて決定されてきた。一方、

Debye のグループが、CCl4 をはじめとした多原子分子の X 線回折像の観測を報告している

が [1]、X 線散乱断面積は電子散乱断面積に比較して 6 桁も小さいため、X 線回折法は気

体分子の幾何学的構造の決定には利用されて来なかった。ところが、近年、SPring-8 の高

輝度放射光(1013 個/秒)や、10 fs のパルス幅内に 1011 個以上の X 線光子を発生することが

できる高強度超短パルス X 線自由電子レーザー(XFEL)が実現し、気体分子の幾何学的構

造の決定へのX線回折法の応用が現実のものとなった。さらに、XFEL光は短パルス光であ

ることから、時間分解計測も可能となるため、分子構造変化の実時間計測に利用できるもの

と期待されている[2, 3]。 
一方、現在利用可能な XFEL 光源の波長は約１Å であるため、X 線回折像から高い分解

能で分子構造を決定するためには、低散乱角から高散乱角にわたる広い散乱角の領域で

回折像を計測する必要がある。ところが、X 線用 2 次元検出器のサイズには上限があり、広

い散乱角の領域をカバーするためには、試料から検出器までの距離であるカメラ長を短くし

なければならない。我々は、XFEL 施設の SACLA から発生した X 線パルスを用いて時間分

解 X 線回折実験を行うため、短作動距離仕様の 2 次元検出器を組み合わせた X 線回折像

計測装置を開発した。そして、その性能を評価するために、SPring-8 の BL19LXU(理研物

理科学ビームライン II)のシンクロトロン放射光を用いて気相試料による散乱 X 線の計測を行

った。 
 
【実験】 X 線回折像計測装置の模式図を図 1 に示す。X 線回折像計測装置は、(i) 上流光

学系に起因する寄生散乱を除去することを目的とした 3 つの 4 象限スリット、(ii) ターボ分子

ポンプを備えたフェムト秒レーザー導入用ミラーチャンバー、 (iii) 試料導入部を備え、広

角カプトン窓が装着された回折チャンバーから構成される。回折実験では、回折チャンバー

中に設置したパルスノズル(開口径φ 0.8 mm)から、真空中に気相試料(四塩化炭素(CCl4))
を貯気槽圧 0.1 atm で噴出し、SPring-8 BL19LXU の Si(1 1 1)二結晶分光器によって波長

選択したアンジュレータ放射光(1 Å、12.4 keV, 1013 光子/秒、30 ps)を、４象限スリットおよび

穴空きミラーを通過させた後、照射した。試料を通過し直進したX線ビームはタングステン製



のビームストッパーに導入された。気相試料によって散乱した X 線は、カプトン窓を通って大

気中に設置したアバランシェフォトダイオード（APD）検出器を用いて検出し、フォトンカウン

ティング法によって積算を行った。さらに、APD 検出器の位置を掃引することによって、散乱

X 線強度の角度分布を計測した。 
 
【結果】 X 線ビームに対して、APD 検出器位置を、0.5 mm 毎に鉛直方向にスキャンし、各

点において、10 秒間積算することによって得られた散乱 X 線強度を図 2(a)に示す。また、図

2(b)に、12.4 keV の X 線による CCl4 分子からの散乱 X 線強度 I(s)の計算値を示す。ここで、

散乱 X 線強度 I(s)は、散乱パラメタ 𝑠 = 4𝜋 𝜆 sin𝜃に対して式(1)を用いて計算した。 
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ここで、𝐼𝑒は電子の散乱能、𝑙Cl−Clと𝑙C−Clはそれぞれ Cl-Cl、C-Cl 原子間の核間距離、𝑓Cと𝑓Cl
はそれぞれ Cl、C 原子の原子散乱因子を示す。図 2(a)に示した X 線散乱分布には、CCl4

の Cl-Cl と C-Cl 原子間距離を反映した散乱 X 線の干渉成分が、極大値、極小値として、2
周期にわたって観測され、散乱 X 線強度 I(s)の計算値は実験値をよく再現している。本研究

によって、高輝度Ｘ線光源を用いて、気相分子の幾何学的構造が決定できることが示され

た。 
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図 2. (a)CCl4気相試料のX線の散乱分布
曲線。 (b)理論計算によって得られた
CCl4の X線散乱分布 I(s)。 
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図 1. X線回折像計測装置 
 


