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研究成果の概要（和文）：極紫外自由電子レーザーを照射された希ガス・クラスターおよびヘリウム原子からの蛍光ス
ペクトルを測定した。アルゴンクラスターでは、波長51nmの入射光よりも短い波長の蛍光を観測した。これは、ナノプ
ラズマ化したクラスター内で生成した多価イオンがプラズマ電子を捕獲することで、励起多価イオンが生成していると
考えられる。またヘリウム原子の蛍光では、原子密度に対して非線形な増幅を観測した。

研究成果の概要（英文）：We have measured fluorescence spectra of rare-gas clusters and helium atoms irradi
ated intense extreme-ultraviolet free-electron laser pulse. For Argon clusters, we observed rich structure
 at fluorescence wavelength shorter than incident FEL wavelength of 51nm. It is suggested that multiply ch
arged ions recapture plasma-electrons in nanoplasma of the Argon cluster. For He gas, we found that fluore
scence intensities nonlinearly increase with increasing the He atomic density. 
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１．研究開始当初の背景 
 自由電子レーザー(FEL)の発展により、
極紫外光領域(EUV)からＸ線領域に及ぶ短
波長領域の高強度コヒーレント光が利用可
能になった。この新しい光源は、高輝度、
短パルス、高干渉性を持ち合わせ、結晶化
が難しい分子の構造解析など新しい科学技
術をもたらしつつある。 
 EUV-FEL および X-FEL の利用研究の
１つとして超短パルス性を活かした
pump-probe 法によるフェムト秒スケール
での光化学反応追跡が期待される。この
pump-probe 実験では、pump 光と probe
光をフェムト秒の精度で同期させる必要が
ある。それを実現するため、通常１つのパ
ルス光から pump光と probe光を発生させ
る。可視または赤外レーザー光による
pump-probe 実験では、高次高調波発生に
よって、光エネルギーが入射光の奇数倍と
なる高次光を発生させ、pump 光または
probe 光として利用している。この発生法
においては、光電場による電子の加速が重
要な機構であるため、可視光に比べ桁違い
に波長が短い EUV-FEL または X-FEL か
ら高次光を発生させることは難しい。その
ため、新しい原理に基づいた光源の開発が
必要である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、EUV-FEL 光を試料に照射し
多数の励起原子を生成することで、高強度の
蛍光を発生させる技術を開発する。特に、励
起原子集団からの超蛍光現象に着目して研
究を行った。超蛍光と呼ばれる現象は、量子
光学効果の一種であり、励起原子が集団的に
蛍光を放出するため起こる。観測されるパル
ス光は、励起原子密度に強く依存し、レーザ
ー光のように高い指向性とコヒーレンス性
を有する。このように高密度の励起原子を準
備し、その集団的緩和である超蛍光現象によ
って、高い指向性を有する超短パルス光を発
生させる。 
 これまでに我々は、ヘリウムガスセルに
EUV-FEL光(波長53.7nm)を照射することで、
高密度の励起ヘリウム原子(1s3p)を生成し、
1s2p状態への緩和に対応する波長 501nmの
超蛍光の観測に成功している。本研究課題で
は、高密度の励起多価イオンまたは励起ヘリ
ウム原子を生成し、極紫外光領域の高強度の
蛍光または超蛍光現象の観測を目指す。 
 
３．研究の方法 
 実験は、SCSS 試験加速器の極紫外自由電子
レーザーを利用して行われた。この施設では、
パルスエネルギー30μJ,パルス幅 100fs、繰
り返し周波数 30Hz の極紫外レーザー光を発
生させる。入射波長 51nm を利用した。蛍光
実験の装置概要を図１に示す。パルスエネル

ギーは集光ミラー上流のイオン収量径にて
計測される。極紫外レーザー光は、集光ミラ
ーによって直径 12μmに集光され、その結果
光強度は最大 3x1013 W/cm2に達する。 
 極紫外レーザー光を照射された試料から
の蛍光は、真空光学社製の平面結像型斜入射
分光器を用いて計測された。計測波長範囲
は 10nmから 100nmであり、分解能は 300
程度であった。 
(1)アルゴン・クラスター 
 アルゴン・クラスターは、極紫外レーザー
光と同期したパルスノズルを用いて、超音速
ジェット法にて生成した。クラスター・サイ
ズは Hagena の経験則よりアルゴンガスの圧
力を変えることで、調節した。 
(2)ヘリウム原子 
 ガスセルを用いて、高密度のヘリウム気体
を試料とし、1s3p 励起ヘリウム原子からの蛍
光緩和（波長 53.4nm)の観測を行った。平面
結像型斜入射分光器は、入射光軸上に配置
し、蛍光強度のヘリウム原子密度依存性を

 

図１．実験装置概要図. 

 

図２．アルゴン・クラスターの蛍光スペク

トル.クラスターサイズ<N>～20, 500, 5000 

atoms / cluster. 入射 FEL波長 51nm. 



計測した。 
 
４．研究成果 
(1)アルゴン・クラスター 
 図２にアルゴン・クラスターの蛍光スペク
トルを示す。入射 EUV-FEL 波長は 51nm で、
光強度は 3x1013W/cm2である。蛍光スペクトル
には、多くのピークが見られ、それぞれは励
起多価イオンの蛍光に対応する。特に、入射
波長 51nm よりも短い波長の蛍光が観測され
ており、非線形光学効果が起きていることを
示している。また入射波長 54nm でも同様の
蛍光スペクトルが得られ、強い入射波長依存
性は見られなかった。これは、共鳴励起によ
って励起状態が形成されているわけではな
く、多価イオンがプラズマ電子を再捕獲する
ことで励起多価イオンが生成していること
を示している。この結果は、以前のイオン計
測の結果と一致している。 
 もっとも短い蛍光波長は 20nm であり、励
起６価イオン Ar6+に対応する。同様のレーザ
ー条件で孤立 Ar 原子が最大６価イオンまで
生成することを考えると、クラスター内でも
同様の多価イオンが生成していることを示
している。 また小さいサイズのクラスター
ほど、短波長の蛍光の割合が高かった。これ
はクラスター表面で、励起多価イオンが生成
していることを示す。 
 蛍光の非線形光学効果を調べるために、蛍
光強度の光強度依存性を調べた。その結果、
短波長の蛍光ほど、非線形性が強いことが分
かった。このことは、より高い多価イオン生
成のために、より多光子吸収が必要なことに
対応していると考えられる。 
 このようなクラスターサイズ依存性・レー
ザー強度依存性を詳細に解析することで、ア
ルゴンクラスターの蛍光過程を解析した。そ
の結果、高強度 EUV-FEL 光中のクラスターは
多段の光子吸入によって多価イオン化し、そ
の後、強いクーロン引力が働くことで、次第
に光電子がクラスターから抜け出すことが
できずに、ナノプラズマ化していると考えら

れる。特に、クラスターを形成することで、
局所的にバルクと同じ密度、すなわち 1022cm-3

の密度であり、また短波長領域では光電場に
寄る電子加熱エネルギーponderomotive 
energy が 10meV 程度以下なため、プラズマ温
度が 1eV 程度である。その結果、このプラズ
マはイオンとプラズマがつよく結合した強
結合プラズマ状態であり、効率的な電子・イ
オン再結合によって高密度の励起多価イオ
ンが生成されているのだと考えられる。 
 
(2)ヘリウム原子 
 図３は 1s3p 励起状態からの 53.4nm の蛍光
強度の He 原子密度依存性を示す。通常の蛍
光過程では、蛍光強度は励起種密度、すなわ
ち原子密度に比例する。しかし、本実験では、
強い非線形な増大が観測された。これは、超
蛍光が起こっていることが考えられる。より
詳細に調べるためには蛍光過程の時間構造
を調べる必要があり、これは今後の課題であ
る。 
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