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【Abstract】We carried out the time-resolved x-ray scattering measurements of giant Xe  

clusters at EH2 BL3 of SACLA. Giant Xe clusters were irradiated with X-FEL pulses (11.2 

keV) and NIR laser pulses (800nm) at the reaction point, and resulting scattered photons were 

detected by using the multi-port charge-coupled device (MPCCD) octal sensor installed at 

SACLA. We found a significant decrease in the number of the Bragg spots within sub-ps time 

scale after irradiation of intense NIR pulses, indicating the ultrafast destruction of atomic 

order in Xe nano-crystals by NIR laser pulses. 

 

【序】 自由電子レーザーのもたらす高輝度、短パルスのコヒーレント X 線パルスに

より、コヒーレント X 線回折を用いた単一ナノ粒子の構造解析、レーザー照射によっ

て誘起される高速な構造変化の観測を始めとする、種々の新しい研究分野が拓かれて

いる。数個から数万個の原子が凝縮したクラスターは、原子・分子と凝縮系を橋渡し

する中間系と考えられ、クラスターを標的とした研究を通して、レーザーと物質の相

互作用について理解が得られると期待される。最近、キセノンの巨大なクラスターを

標的とした時分割の小角 X線散乱計測により、0.1PW/cm2程度の強力な近赤外レーザ

ーの照射によってクラスターが 1ps以下の短時間で非一様に解離してゆくことが示唆

された[1]。本研究では、時分割の広角 X 線散乱を用いることで局所構造の変化に着

目し、強力なレーザーによってクラスターに誘起される構造変化をフェムト秒の時間

スケールで観測する事を試みた。 

 



【実験方法】コヒーレント X線を用いた時分割の広角 X線散乱（WAXS）実験は、X

線自由電子レーザー施設 SACLA[2]の BL3、EH2で実施した。波長 800nm の強力な近

赤外レーザーをキセノン・クラスターへ照射し、波長 1.1Åの XFEL パルスを用いた

X 線回折により局所構造の変化を観測した。X 線回折像の検出には SACLA の

SWD-MPCCD 検出器を用い、2 種類の強力なレーザーを用いたポンプ-プローブ計測

を実現するために、ビームストップ及び散乱光除去のためのバッフルなどを設置した。

XFELパルスに加えて NIR レーザーを照射し、遅延時間に伴うブラッグ回折点の強度

変化を観測することで、クラスターの構造変化を追跡した。SACLA ビームラインに

設置されたタイミングモニター[3]を用いることで、XFEL と NIR パルスの時間差を

FELショット毎に数十 fs の精度で決定した。試料となるキセノン・クラスターの生成

には、パルスバルブに開き角 4度のコニカルノズルを装着した超音速ジェットクラス

ター源を用い、原子数 106～107程度の巨大クラスターを生成した。 

 

【結果・考察】 キセノン・クラスターへの XFEL 照射により、面心立方構造のキセ

ノン結晶に対応する多数のブラッグ回折点が X線検出器上に観測された。XFELに加

えて強力な NIR レーザーを照射すると、観測されるブラッグ回折点の数に顕著な減少

が見られた。特にブラッグ回折点の検出数には、近赤外レーザーの照射後の数百 fs

程度で顕著に減少するふるまいが観測され、強力なレーザー照射によってクラスター

の結晶構造が 1ps 以下の極短時間に消失されていることが確認された。観測された時

定数は光強度依存性が見られ、時定数が光強度の低下によって長くなる傾向が見られ

た。 
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Fig. 1. Schematics of experimental setup. 


