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【序】 近年の超短パルスレーザー技術の飛躍的な進歩に伴い種々の時間分解分光法が目覚

ましい発展を遂げ、化学反応を実時間で追跡したいという物理化学者全体の夢の一つが現実

のものとなった。そうした手法に対し我々は、分子内電子および原子核の運動の変化を直接

スナップショット的に観察する、次世代の時間分解分光法の開発を進めてきている。化学反

応の駆動力である電子運動の変化を可視化するため、我々は最近、(e, 2e)電子運動量分光[1, 2]
とポンププローブ法を組み合わせた時間分解電子運動量分光を世界に先駆けて開発してきた

[3]。その結果、現状ではデータの統計に大きな課題を残すものの、アセトン重水素置換体の

S2 (n, 3s)状態（寿命 13.5 ps）を対象とした実験の成功により、短寿命分子の最外殻分子軌道

のイメージングが原理的に可能であることを実証した[4]。こうした成果を受け現在、分子の

もう一つの構成要素である原子核の運動の変化を動画撮影する新規時間分解分光法の開発を

並行して進めている。本研究では、その技術的基盤となる超高感度原子運動量分光装置の開

発について報告する。 
【実験】 大きな移行運動量を伴う高エネルギー電子の準弾性散乱過程は、入射電子と分子

中の特定の原子との二体衝突として記述できる[5]。したがって、衝突前に運動量 p を持つ質

量 M の原子は、衝突により次式で表される反

跳エネルギーErecoilを獲得する。 
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ここで、q (= p0 − p1)は入射電子と散乱電子の運

動量 p0 および p1 の差で定義される移行運動量

である。すなわち、散乱電子の損失エネルギー

分布は、静止した原子に対する反跳エネルギー

（q2/2M）を中心に標的原子の運動に起因した

ドップラー広がり（式(1)第二項）を示すように

なる。このように、散乱電子のエネルギー分析

 

図 1. 原子運動量分光装置の概略図 



から原子運動量分布のコンプトンプロファイルを得る手法をここでは原子運動量分光と呼ぶ。 
 本研究で開発したマルチチャンネル型原子運動量分光装置の概略を図 1 に示す。連続型入

射電子線（2 keV, 150 nA）を標的分子線と散乱点で衝突させ、散乱角 135°に準弾性的に後方

散乱した電子を球型アナライザーに導きエネルギー分散させた後、一台の大型二次元検出器

で検出した。球型アナライザーは散乱電子の方位角を保存するため、検出器上の検出位置か

らエネルギーと方位角を決定することができる。さらに、球型アナライザーは 2πの全方位角

範囲にわたって散乱電子の検出が可能なため、約 20°と限られた方位角範囲で散乱電子を観測

する既存の装置[6]と比べて、飛躍的な検出効率の向上が見込まれる。 
【結果】 装置の性能評価実験で得た結果の一

例として、図 2 に CH4との衝突で準弾性散乱し

た 2 keV 電子のエネルギースペクトルを示す。

図からピーク位置やバンド幅が大きく異なる 2
つのバンドの存在が見て取れる。バンド位置は

平均反跳エネルギーq2/2M に直接関係し、本実

験の q = 22.4 a.u.であることを考慮すると、C 原

子および H 原子の平均反跳エネルギーはそれ

ぞれ、0.3 eV および 3.7 eV となり、観測したバ

ンドのピーク位置と一致する。一方、バンド幅

は C 原子および H 原子のドップラー広がりを

反映しており、原子の平均運動エネルギーの計

算から分子振動が H バンドの幅に主に寄与していることが分かった。これらの観測結果は、

本装置が原子運動量分光を行うための所期の性能を示すこと実証する。また、エネルギー分

解能については既存装置[6]のそれにやや劣るものの、エネルギー分解能、入射電子線強度、

および積算時間で規格化した計数率は少なくとも 2000 倍以上に向上していることが分かっ

た。これは、入射電子線の超短パルス化に伴う大幅な強度低下を補うことが十分に可能な値

であり、化学反応中の原子運動の可視化へ向けた大きな成果である。現在、この目的のため、

本装置とポンププローブ法を組み合わせた形の装置開発を進めている。 
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図 2. CH4 により後方散乱した 2 keV 電子の

エネルギースペクトル 


