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研究成果の概要（和文）：本研究では、自由電子光源の利用技術開発、特に試料導入技術の開発を行った。試料導入装
置として、超音速ジェットを用いた希ガス巨大クラスター源および、高融点元素クラスター源を開発した。高融点元素
クラスター源としては、ナノ秒のパルス幅を持つ高強度YAGレーザーを用いるレーザーアブレーション型の装置および
電磁パルスバルブを用いた高温液体ジェット装置 (最大試料温度200度)を製作して、性能評価を進めた。パルスクラス
ター源を用いて、電子分光、ポンプ-プローブ計測、小角X線散乱など、FELから得られる高強度短波超パルス光を用い
た物性評価技術の開発を行った。

研究成果の概要（英文）：We have constructed pulsed beam sources for producing giant rare-gas cluster and m
etal/semiconductor clusters dedicated for free electron laser (FEL) experiments. For giant rare-gas cluste
r, we have adopted supersonic jet type cluster source which has specially designed expansion nozzle. For m
etal/semiconductor elements, laser ablation type cluster source and liquid jet type source have been devel
oped. Laser ablation source consists of intense pulse YAG laser, rotating sample disk and pulsed gas jet v
alve, that can produce relatively small cluster of non-volatile elements. High temperature liquid jet sour
ce has been designed to produce droplet of high temperature (up to 200 oC) liquid by modifying solenoid va
lve source. We are testing performance of apparatus for the use of FEL experiments such as electron spectr
oscopy, pump-probe measurements, x-ray scattering experiment, etc.
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１．研究開始当初の背景 
近年の短波長領域の自由電子レーザー

（FEL）の開発により、コヒーレント光と物
質の相互作用についての新たな研究領域が
拓かれた。光源の特徴である高強度、短パル
ス性、高い干渉性を活かして、原子・分子の
多光子イオン化や、分子の超高速分光による
反応ダイナミクスの解明、さらには単分子の
X 線回折による構造決定といった研究が可能
となると期待されている。 
本研究で取り上げるクラスターは原子分

子と凝縮系を橋渡しする系であり、サイズ依
存性を詳細に検討することで、原子から凝縮
系に至る物質と光の相互作用について包括
的な理解が得られると期待される。特に、真
空中に孤立したクラスターではエネルギー
散逸の経路が限られており、放出される全て
の粒子を観測する事で光吸収から緩和に至
る反応経路を詳細に検討できると期待され
る。申請者のグループは EUV-FEL を利用す
るクラスター研究を既に開始しており、極紫
外領域における原子・分子や希ガス・クラス
ターと FEL の相互作用に関する研究で成果
を上げてきている。これまでの研究から、最
も単純なクラスターである希ガスのクラス
ターでさえも、FEL との相互作用に際して単
純な原子の集合としては理解できないこと
が明らかとなっている。即ち、FEL 照射によ
る多数の光子の吸収によって電子－イオン
プラズマ（ナノプラズマ）が生成し、その中
での電子－イオン相関がクラスターのダイ
ナミクスに強く影響する事が示唆されてい
る。 
しかしながらこれまでの自由電子レーザ

ーを用いるクラスター研究は、主にサンプル
調整の容易さから希ガス・クラスターに関す
る報告がほとんどであり、更に興味深い系で
ある、非局在電子を有する金属クラスターや、
共有結合による強い異方的構造を有する半
導体クラスターなどについては手つかずの
状態である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、自由電子光源の利用技術開発、

特に試料導入技術の開発を目的とした。既存
の希ガス・クラスター生成装置の改良を進め
ると共に、金属・半導体のクラスター研究を
可能とするパルス・クラスター源を開発し、
極 紫 外 、 X 線 の 自 由 電 子 レ ー ザ ー
(EUV-FEL,X-FEL)から得られるフェムト秒
コヒーレントパルスを用いた実験を実施す
る。興味深い物質である金属や半導体のクラ
スターについては、試料の性質に合わせて、
種々の試料導入方法を検討し、レーザーアブ
レーション型、液体ジェット型などの試料源
の開発と試験を行う。いずれのクラスターに
おいても。クラスターサイズ依存性や光強度
依存性の計測、あるいは時分割計測を通して
FEL とクラスターの相互作用を明らかにす
る。最終的には、融解に際して半導体－金属

転移が期待されるシリコンやカルコゲンの
クラスターについて、ポンプ－プローブ計測
を用いた時分割コヒーレントX線回折を実現
しうる実験技術及び装置の開発を目指す。近
赤外レーザーによってクラスターの相転移
を誘起し、XFEL で電子構造のスナップショ
ットを取得することで、クラスターの相転移
に伴うフェムト秒からピコ秒スケールでの
構造や電子状態の変化の実験的な解明が期
待される。 

 
３．研究の方法 
研究は EUV-FEL や XFEL と既存の分子・

クラスター源を用いたFEL利用技術開発と、
金属・半導体クラスター専用クラスター源の
開発を平行して進めた。FEL は同波長帯域の
既存光源とくらべて、高輝度・コヒーレント
光・短パルスと言った特徴を持ち、その高度
利用技術そのものを確立する必要がある。本
研究ではFELを用いる物性解析技術として、
分子や希ガス・クラスターを対象として電子
分光技術、X 線散乱技術、ポンプ-プローブ計
測技術などの開発を進めた。 
一方で、興味深い物質として、光誘起構造

変化が期待される液体シリコンや液体カル
コゲンが挙げられる。これらの物質は常温で
固体であり、このような高融点試料のクラス
ターあるいは液滴ビームを生成可能な試料
源として、１．レーザーアブレーションを用
いるクラスター源および２．高温液体ビーム
ゲンの製作を進めた。 
 
４．研究成果 
 日本で稼働を始めた FEL 施設である SCSS
試験加速器及び、SACLA で FEL 利用実験技術
の開発を進めた。試料としては主に希ガスク
ラスターと分子を用い、SCSS 試験加速器では
光子エネルギ-が 20eV 程度の極紫外 FEL、
SACLAでは5keV以上の光子エネルギーを持つ
硬 X線の FEL による物性解析技術と共に、こ
れに供するための試料導入方法の検討を進
めた。試験実験では主にパルス電磁バルブを
用いた既存の希ガスクラスター生成装置を
利用した。 
 SCSS の極紫外レーザー実験では、主に FEL
を用いる電子分光計測技術の開発とポンプ-
プローブ技術の開発を進めた。顕著な成果と
しては、高強度の極紫外 FEL をネオンクラス
ターに照射することで、新規な電子緩和過程
が誘起されることを見出した（論文 7、9）。
さらにネオンクラスターについてポンプ-プ
ローブによる時分割計測を実施し、緩和過程
のダイナミクスについても一定の知見を得
ることに成功した（学会発表 10 等）。 SACLA
の X線 FEL 利用実験では主に小角 X線散乱実
験技術と、これに供するナノ粒子生成技術の
開発を進めた。SACLA で最大サイズ 108原子程
度のクラスターを生成して、小角 X線散乱パ
ターンを取得することに成功した。 
 難揮発性試料の導入装置として、レーザー



アブレーション（アブレーション装置）を用
いたクラスター源と高温液体分子線源の製
作を進めた。アブレーション装置では、高出
力のYAGレーザーの基本波を固体の試料表面
に照射し、生成した試料プラズマに希ガスジ
ェットを吹き付けることで、高融点金属など
でもクラスター生成が可能である。このため
の YAG レーザーを整備するとともに、真空中
でレーザー照射野に新しい試料表面を連続
的に供給するための駆動装置を設計・製作し
て動作試験を進めている。これとは独立に、
FEL 利用実験を通して、SACLA からの XFEL を
用いた X線散乱による構造解析には、クラス
ターサイズとして1m近くの巨大な粒子の生
成が必要であることが明らかとなったため、
巨大クラスター生成装置を開発した。希ガス
クラスターについては、既存の電磁パルスバ
ルブを用いる超音速ジェット型の装置を改
良して直径数百 nm 程度の巨大クラスターを
生成可能とするノズル形状などの改良を加
え、SACLA での小角 X 線散乱実験で評価を行
った。さらに、この電磁パルス装置を改良し
て200度程度の液体を導入可能な高温液体装
置の設計・製作して動作試験を進めた。 
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