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論 文 要 旨

我々の研究室では,5,6年前より重粒子 (アルカリ金属イオンと希ガス)の低エネルギー衝

突についての研究が行われ,いろいろな衝突系について測定 ･解析がなされてきた1"4)0

本論文の第 1部では,加速されたイオン(アルカリ金属の一価イオン)と原子 (希ガス)の

衝突過程で形成された自動電離状態が崩壊する際に放出される電子のエネルギースペクトルの

測定について報告する｡実験は,イオンの加速エネルギー400eV-8keV,観測角度 25deg

～150deg,放出電子のエネルギー0-30eVの範囲で行った0本論文では,特に, Rb+-Ar

系ならびにCs+-Kr系におけるスペクトルの衝突エネルギ-及び観測角度依存性について解

析 した｡スペクトルの位置や形状の衝突エネルギーや観測角に依存 した変化の原因は,重粒子

衝突特有の運動学的効果 (Dopplereffect)2,5)と入射粒子と標的粒子間のクーロン相互作用

によって放出電子分布が変化する現象 (Barker-Berry-effect)6)の2つと考えられる｡ 後者

の Barker-Berry 効果は,電子衝突においては PCI効果 (PostCollision lnteraction

effect)と呼ばれ,詳 しい解析が行われてきた｡しかし,重粒子衝突では,同時におこる

Doppler効果が現象を複雑にするためにこれまでに詳 しい解析が数列 しかない7,8)｡ 本論文

では Doppler効果の取 り扱いを改善し, 2つの効果を同時にとりいれた分布関数を用いて計

算を行い,実験のスペクトル全体を再現 した｡その結果,Barker-Berry効果の式の中の未知

数である自動電離状態 (Rb 4p55S22p3/2及びCs5p56S2 2p3/2) の寿命を求めること

ができた｡ (3500(a.u.)及び3300(a.u.))
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第 2部では,励起断面積測定のために改造 したイオンー原子衝突実験装置と新 しく製作 した

エネルギー分析器について述べ,予備実験の結果を報告する｡

なお,本研究の一部は,既に日本物理学会,国際学会及び以下に示す文献で発表されている｡
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第 1部 アルカリ金属イオンと希ガス原子の低エネルギー
衝突による自動電離スペク トルの測定 と解析

第 1章 低エネルギー重粒子衝突における諸過程

§1 序 論

この論文で取 り扱 うイオンー原子衝突のような重粒子衝突の特徴は,電子衝突に比べて入射

粒子の質量が大きいことである｡つま1り, ド･ブロイ波が短 く,散乱問題 としては,量子力学

的な取 り扱いよりも古典的な粒子の散乱として扱った方が適 している｡また,入射粒子 も内部

状態 (電子状態,振動状態など)をもっているので,現象の解析が複雑になる｡

一般に原子内の軌道電子の速度 (V｡)に比べて,原子間の相対速度 (vi)が十分小さい (ui≪

V｡)ような衝突を低エネルギー衝突 というo核子の質量は,電子の質量に比べると非常に大き

い (約 2000倍 )ので,広い領域で むi≪ V｡ の関係が成 りたっているO このような条件の下で

は,原子の電子状態は,原子核間の距離Rが変化するにつれて, 各RK対応 した定常状態に断

熱的に移行 していく｡すなわち,原子内の電子 と核の運動を独立なものとして取 り扱 うことが
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できる｡ (Born-Oppenheimer近似 )さらに,核間距離が小さくなると原子間 で電子が激

しく往き来し,二原子分子の電子状態のようになる｡この状態を準分子状態と呼ぶ｡このとき

の電子状態の記述には,孤立 した原子の波動関数を用いるよりも,二原子分子の電子状態の波

動関数を用いた方がよい｡ (原子間の相互作用の影響をとりいれた定常状態を考えた方法 :

Purturbed StationaryStatemethod)

こうして準分子状態を形成 している間に電子状態の動的結合 (dynamiccoupling)による

励起が起こる｡この後,再び核間距離が大きくなり,この励起状態が入射あるいは標的原子の

励起状態-つながっていく｡このような過程は,電子昇位モデル (electron promotion

model)10,ll,12)によって説明される｡ このモデルでは,分子の融合原子極限及び分離原子極

限における原子の波動関数が,対称性を保存 しながら漸近的につながるように分子軌道が決め

られる｡そして,この軌道に沿って励起が起こるとしたものである｡この際,④衝突中の準分

子内の各々の電子は他の電子の影響を受けない｡④波動関数の節の保存｡④入量子数,スピン,

反転,鏡映対称性の保存 (BaraトLichtenrule)という仮定がなされている｡よって,電子数

が多い場合には,① の-電子近似が成立 しなくなり,このモデルでは励起過程を予想すること

は難しくなる｡

さて,本研究で行った,イオンと原子の衝突過程では次のような反応が起こると考えられる｡

A':入射イオン, B :標的原子, *:励起状態

A++B- A十*+B → A2++ B十 e

A*+B十 一 A十十B十十 e

A'+B*- A'+B'+ e

(AB)十* - A++B++ e

胴

部

心

肺

衝突の中間過程で形成 された励起状態は,連続状態と縮退 した超励起状態で上に示したよう

にある時間の後に,自ら電子を放出して一価 (あるいは二価 )の電離状態-崩壊する｡これを

自動電離過程と呼ぶ｡

重粒子衝突では,自動電離過程で次のような特有の現象が起きる｡まず,電子の放出体が運

動しているために起こる Doppler効果,準分子状態の間に電離が起こる分子自動電離 (Ⅳ),

そして,放出体がもう一方の原子から十分遠去かる前に崩壊が起き,放出電子が原子間のクー

ロン相互作用をうける Barker-Berry効果などである｡いずれの現象も放出電子のエネルギー

分布をシフトさせたり,変形させたりする｡
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本研究では,自動電離過程で放出された電子のエネルギースペクトルを測定することによっ

て,イオンと原子の衝突過程や励起準位及びメカニズムを調べることを目的としている｡以下

に重粒子衝突の特徴的な諸過程について簡単に述べる｡

§2 重粒子衝突による自動電離過程における特徴的な現象

自動電離過程における諸過程を励起が起こる核間距離 R*によって次のように分類できる1.3)

(Fig.1)

A
b
J
ぎ

小

一Oこじ
だ
O
d

Au雪 告 ';p reqf'onT Oorke'7,qF'-叩 Aulo.io,ni,to･ion,eg-

frllernucfeordl'sIonCe R

～che-lla tjc p o te一一tidlcurvesofjnteraCtl･on between thepro -

ject‖ e ion Aトand the targe t atom8. e(eH sthe kinetic

energyof electrons in theelectron 即itterframe

岡 笈4㌧8㌧ elEI

ト定 言 O'5'O-e

Fig.1 theclassification ofautoionization A｡Yagishita13)

(i) 分子自動電離 :核間距離R*が小さいところで自動電離が起こもために,電子は,準分

子状態から放出される｡

(ji) Barker-Berry効果を伴った自動電離 : 衝突相手のイオンとの距離が十分に離れていな

いような月*の中間領域で自動電離が起こる場合o

Qin 原子自動電離 :衝突相手との相互作用のないような十分大きなR* で自動電離が起こる

場合｡

ここで分類の基準となっているR*は衝突粒子間の相対速度 uiと自動電離準位の寿命 Tと

の積 む了 によって大まかに見つもることができるo

以上のような現象に加えて放出体が運動しているために起こるDoppler効果の影響 を受け

て,実験で得られる放出電子スペクトルの形状は変形することが多い｡その主な原因にっいて
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以下に記す｡

〔1〕分子自動電離 (molecularautoionization)

分子 自動電離過程については,これまでに詳 しい解析がなされている014,25,27,28) 本論文

では,その詳細にっいては省略する｡

〔2〕Barker-Berry効果

Barker-Berry効果は1966年に BarkerとBerryによってfk+-He系の放出電子スペ

クトルにおいて初めて観測 された｡6) 彼らは,次のような古典的な理論によって,観測され

た非対称な放出電子エネルギー分布を説明した｡

衝突粒子間の距離が波動関数が重なり合 うほど近くはないが,クーロン斥力の場を形成する

ような距離の時に,自動電離状態が崩壊 したと考える｡放出電子のエネルギーは,その時刻の

核間距離に対応したクーロン斥力ポテンシャルのエネルギーの分だけ減少する｡よって放出電

子のエネルギー分布は低エネルギー側にシフトし,尾を引いた非対称な形となる｡以下にその

分布関数を導出する(原子単位であらわす )0

自動電離状態の生き残 り確率をSB(i)とするO自動電離状態-の励起が起こった時刻を t

-oとし,崩壊の始まった時刻を と｡とする｡ また半減期 (自動電離状態の平均寿命 )を丁と

する｡

dSB(i) 1ー′ ､
-ーSB(i-t｡)

Td∠

1
㌔(ど)- ㌔(と｡)exp(一一(卜 と｡))丁

衝突粒子間の距離Rは核間相対速度が一定と近似 (直線近似 )すると

R- V.t+ a1

1
i - - (R-♂)

が1

E.(R)- E*(- )--EI,P.

1

e(R)-E｡-

l
i-- (

～I.
l

1

eo～ e

- ♂)

〟. :核間相対速度

a:励起が起きた時の核間距離

(1- 1)

E*(-):励起状態のエネルギー

EI.P.:イオン化ポテンシャル

E｡:核間距離が無限大のときの放出電子のエ

ネルギー

E(R):核同距離がRの時の放出電子のエネルギ｣
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と｡-ユ (-エ ー∂)
ui eO

∠-王｡-ユ (-⊥
V･ 60- 61

また ㌔ (と｡)-1 とすると(1- 1)より単位エネルギーあたりの崩壊確率は,

dSB dSB dt 1 1

de di de viT (6.-E)2

1
exp(-i (- -⊥ ))

viT 80-6 60
(1- 5)

(1- 5)式の分布関数の形は Fig.2のようになっているO ピークの低エネルギー側へのシフ

ト量 AE及びピークの半値幅 IIBB は (1-

5)式より

1
AE-

rJ川 二一･

2uiT

1.07

U.Il

(1- 6)

(1- 7)

(1- 6)(1- 7)式よりBarker-Berry

効果をうけたピークの形状等の変化の特徴

(.l_

【kctronkintli= ntr9yttVI

Fig.2 thedistributionfunctionof

Barker-BerryeffectA.Cleizeseta1.5)

は,シフト量や半値幅が

i)観測角,放出電子のエネルギーによらない

ii)衝突エネルギーが増加すると減少する

ことである｡

〔3〕Doppler効果

重粒子衝突では,衝突粒子が (入射粒子,標的粒子共に)衝突後,運動 しながら電離する｡

このため,実験室系で観測すると放出電子のみかけのエネルギーは,観測角や衝突エネルギ∵

によって変化する｡よって放出電子スペクトルは,Doppler効果のない場合のエネルギー値

か らシフ トし (Dopplershift) ピークの幅が拡がる, (Dopplerbroadening)この運

動学的効果は数多く観測されている.2,14)etc ここでは,Gleizesetal.5) の詳 しい解析を記

す｡

Fig･3にベクトルダイアグラムを示 した｡ Z軸が粒子の入射方向である｡三 ,完 ｡,宕 abで
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vclocllyvectors･･Wdang‡csinvolvedinDopplcrcrrcct･

Fig･3 A･Gleizesetal･5)

構成 される三角形において

V｡｡ - u･2 +V.≡b 1 2vi ulabCOSO′

2

1

E eo - k Ei+Elab - 2 (-E･Elab)1/2 co s o′

m .m

〟 l

cosβ′-cosβlabCOSβi+ sinβ1｡bSinβiCOS(¢e-¢i)

.Ill

Ll.
l

E.1

7n,

放出体の質量

放出体の速度

放出体のエネルギー

電子の質量

･｡o : 放出体からみた放出電子の速度

Eeo : 放出体からみた放出電子のエネルギー

びlab: 実験室系での放出電子の速度

Elab: 実験室系での放出電子のエネルギー

♂. :放出体の散乱角1

βlab: 放出電子の観測角

o ′ : 宣 ｡b と 7 1のなす角

¢i :放出体の方位角
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¢｡ :実験室系での放出電子の方位角

低エネルギー衝突においては

ヱ竺 ≫1
ひ.1

(1- ll)式の下で (1- 9)をElab にっいて解 くと

M l -e ~1ー M E

(1- ll)

m ;I阜 sin20′)1/2El｡b-Ee｡+ TIEiCOS20′+ 〔A+Bcos(¢｡-¢i)〕(1--
eO

A-2(# Eeo)I/2cosolabCOSOi

7n

B - 2 (嘉EiE eo )1/2 sinOlab SinOi

7n

(1- 12)

(1- 13)

(1- 14)

(1- 13)(1- 14)は,各々 Gordeev-Ogurstov14)のA係数,B係数と呼ばれる｡近似的

に Doppler効果のシフ ト量はAで拡が りは2Bである｡定性的には,観測角が前方ではピー

クは高エネルギー側にシフトし,拡が りは小さく90 0 では,シフトはほとんどなくなるがピー

クの幅が最も広 くなる｡後方になると低エネルギー側にシフ トし,幅は狭 くなる｡

(1- 12)式の中には実験的には扱いにくい方位角 (¢｡-¢i)が含まれているので放出電

子の方位角分布が等方的であると仮定して書きかえる｡

d_〟
= const.=

d(¢｡-¢i)

Ⅳ｡:電子の総数

(1- 15)

よって Doppler効果を受けた実験室系での放出電子分布関数は, (1- 12)(1- 15)より

pD(Elab ) - 孟 荒 2lw

d(¢ i-¢e)

dElab

d(¢了 ¢e)

且
J

gIa

E
L
射

÷

-

1(
l
一
2

二
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冗 (B2生 - 〔Elab - E eo+ 嘉 Ei- ( -flli l )1/2〕2)-1/2

7TZ

Eeo E eo

(1- 17)

(1- 17)式より∂関数型の線スペク トルが Doppler効果の影響 を受けたときの放出電子

スペク トルは Fig･4のような2つの山をもつ幅のある形になる.さらに A.Wada2)紘,

1̂!rq
D
q
p
と

E:. 18叫9 (.- 1T･け6

【lldr帥 kiMtklrYrWltvI

t)叩r-krI-(li･.nA,C:Il川l"t亡tl/いrfrlL･Hnt･_1r'･Hr);<wcJrr叩 -1lIC rlr川'LIL.lH亡

F･'.,-- 75kt.V･Fl'･.=Ji･ItEM .̂ -t･E.川 II)ir:tr"'.lJtJtlrlrlIL･-llML･li..I.= rM twlMlli化J

loullIty

Fig.4 A.Gleizesetal.5)

GleizesetaJ.5)が考慮にいれていなかった放出電子の角分布 (球対称で近似できない場合が

ある)や放出体の散乱角を含んだ新 しい分布関数 を使い, K'-Ne系で観測されたピークの形

状の変化 を解析 した｡こうして運動学的効果を詳 しく取 り扱 うことができるようになった｡

第 2章 実験装置及び実験方法

§1 実験装置

実験に用いた装置本体は,ステンレス製の真空槽 (直径 400¢,高さ720mm,容積 90g)紘

納められている｡ Fig.5,Fig.6に示すように,装置は,イオン銃,電子銃,同心半球型静電

エネルギー分析器,ガスノズル,ファラデーカップなどで構成 されている｡イオン銃 (あるい

は電子銃 )で加速された入射 ビームは,ガスノズルから噴射 された試料ガスのビームと交差 し

(ガスノズルの先端の鉛直上方 1.25mm付近 )衝突が起こる｡ 衝突過程で放出された電子はェ

ネルギー分析器で分析 され,チャンネル トロン(二次電子増倍管 )で検出される｡ 検出された

信号は外部で増幅され,マルチチャンネルアナライザーで計数 される｡
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Fig･6 Detailedblockdiagram oftheelectronimpactspectrometer

〔1〕 イオン源

ァルカリ金属イオン源には,安定で長時間使用可能な熱放出型 15)のものを使用 した｡ この

ィォン源は,ゼオライ ト16)と呼ばれるアルミノ珪酸塩やその化学組成は,実験で使ったNa-

zeoliteの場合' Na20･A1203･2Si02 となってお り,一般に molecularsieves4Aと呼
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ばれている｡この物質中のNaの部分を次のような方法で RbあるいはCs(アルカリ金属 )

に置換 し, Rb-Zeolite,Cs-Zeolite(アルカリ金属ゼオライ ト)を得たo

Na-Zeoliteに塩化ルビジウム (RbCl)あるいは塩化セシウム (CsCl)を過剰に加え,さ

らに加熱 (-90℃ )し,

Na20･Al203･2SiO2･nttzO+2RbCl(CsCl)

%Rb20･A1203･2SiO2･nH20+2NaCl

(Cs20･A1203･2SiO2･nftzO)

上のような反応を右の方へ促進させ,イオン交換を行った｡

このようにして得られた Rb-Zeolite,Cs-Zeoliteを蒸留水でペース ト状にして直径 0.2

¢の白金線で作られた直径 1¢, 7-8turnのコイル状のフィラメントに薄 く塗布する｡ 自

然乾燥の後,大気中で1A程度の電流を流 し水分を蒸発させる｡続いて 10~5torr程度の真空

中で2A位まで徐々に電流を流し,計 4-5時間通電する｡その後,フィラメントをイオン銃

に取 りつけて加速電圧 (数 kV)をかけて,-2A程度の電流を数時間流す｡ こうした後,安

定で準安定状態のイオンを含まないイオン電流が得られる｡一連の作業は,イオン源の活性化

(activation)と呼ぶ｡質量分析の結果,通電約 10時間後にはイオン電流中の不純物は, 1

70以下 (｡xN｡+,K十)である017) このイオン源の寿命はおよそ 100時間で,通常 6k｡V 程度

の加速エネルギーで0.5-1pA (最大 3〟A)のイオン電流が得られる.

〔2〕 イオン銃

衝突室に固定されたイオン銃は,加速 ･収束用の静電 レンズ系 とイオン源 となるフィラメン

ト部分で構成されている｡最大加速エネルギー10keVに耐えるように各 レンズは絶縁物マイカ

レクスによって絶縁されている｡イオン銃から放出されたイオンビームは直径約 1¢の出口ス

リットから約 35mm走った後ファラデーカップで捕集され,電流計によって検出される｡

〔3〕 電子銃

エネルギーー軸の較正に用いた電子銃はイオン銃 と同様,衝突室に固定されているが,必要に

応 じて簡単にとりはずすことができる.構成は,イオン銃とほぼ同じである｡加速エネルギー

0-500eVの範囲で使用 し,通常数 pA (最大 10pA)程度の電子電流が得られる｡フィラメ

ントには, 0.1¢の-ヤピン型タングステンフィラメントを使用 した｡

〔4〕 静電型エネルギー分析器と検出系

ェネルギー分析器は,回転台に固定されており,イオンの入射軸方向に対 して25-150deg
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(電子銃取 り付け時で25-105deg)の範囲で回転 し,観測角を変えることができる｡エネル

ギー分析の方法は次のようである｡

衝突過程で放出された電子は静電レンズ系で減速,収束され,エネルギー分析器本体に入い

る｡ この静電エネルギー分析器は,同心半球型で,平均軌道半径 30mmである｡ 電子の通過エ

ネルギー,すなわち内球と外球の電圧差 (2-3eV)を一定にし, 分析器に入射する前のレン

ズ系で減速電圧を走査することによって電子のエネルギー分析を行 う(減速スキャン法 )｡こ

のため,エネルギー分解能は,放出電子のエネルギーによらず一定である｡

分析器を通過した電子は,射出側の静電 レンズ系で再び加速され,チャンネル トロン

(channeletectronmultiplier:MullardtypeB419BLIOl)によって検出される｡検出

された信号は増幅器で増幅され,マルチチャンネルアナライザー (canbella8100)に蓄積 さ

れる｡得られたデータは,Ⅹ -Y recorder及び typuterを通して紙テープ-出力 され保存 さ

れる｡本実験の分析器のエネルギー分解能は100-120meV (inFWHM )であった｡

〔5〕 排気系

Fig.7に示すように実験に使用された真空槽は,6inch,2inchの直列の油拡散ポンプ (

Lig･N2の trapつき)及び油回転ポ

ンプによって排気され,到達真空度は,

-2×10~71｡rrである｡ 実験は試料

ガスを噴射 し,通常,雰囲気で一3×

10~51｡rr程度で行われた｡

〔6〕 磁場の遮蔽

装置内部の磁場をゼロにするために

-ルムホルツコイルに電流を流し,真

空槽内部を〟-メタルによって二重に

おおった｡装置内部の磁場は5mG 以

下である｡

§2 実験方法

〔1〕 放出電子スペクトルの測定

測定は,衝突エネルギ-0.4-8

keV,イオンの入射軸方向に対する観

測角25-100deg の領域で行われた｡

Rb十一Ar及びCs十一Krの衝突によ

ItN)巾 n

Fig.7 装 置 の排 気 系
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って形成 された Rb,Csの自動電離状態から放出される, 0-25eV の運動エネルギーをも

った電子のエネルギースペクトルを,衝突エネルギーや観測角を変えながら測定した｡

〔2〕 放出電子スペクトルのエネルギー軸の較正

本実験で得られるスペクトルの横軸は実験室系の放出電子のエネルギ山に,縦軸は強度に対

応 している｡実際には,横軸はエネルギー分析器の減速電圧である｡よってスペクトルの相対

的なェネルギー値は容易にわかるが,絶対値を知るためには基準を定めて横軸の較正を行わな

くてはならない｡これまでに,希ガス原子やアルカリ金属原子の自動電離準位のエネルギー値

は精度良く調べられているので,通常これらの値を基準にしてエネルギー軸を定める｡

しかし,重粒子衝突では前に述べたような運動学的効果 (Dopplereffect)のために, 実験

室系の放出電子のエネルギーは,観測角や衝突エネルギーによって変化する｡故に,通常の方

法ではエネルギー軸に絶対値をいれることが難 しい｡そこで本実験では,イオンと電子の両方

を同時に標的原子に衝突させる "同時衝撃法〝 を用いた｡電子衝突では,入射電子に比べて

標的原子の質量が大きいので,衝突の際,原子は動かず,運動学的現象は起こらない｡つまり

電子衝突による標的原子のスペク トルは,観測角や衝突エネルギーによらず,いっも同じェネ

ルギー値にあらわれる警 そ､こでこの電子衝突によるスペク トルを基準とし,エネルギー軸を

較正 し,同時に生 じるイオンと標的原子の衝突によるスペクトルのエネルギー値を求めた｡ (

※ Fanoeffectによるシフ トをのぞいた場合 )

i) Rb十 一 Ar系

e(500eV)+Ar- e+Ar* - e+Are(3S23p52p3/2)+e,(Eel)

Energyvalue(eV)18)

Ar**(3S3p64S)ls

(3S3p64p)lp

(3S3p65p)1p

上のような自動電離過程から生 じる放出電子のエネルギー値を基準に用いた｡同時衝撃による

スペクトルを Fig.8に示す｡

ii) cs'-Kr#

e(500eV)+Kr- e+Kr'*+ el- e+Kr2++ el+e2(EA)

Kr M5NINl(lso)

Energyvalue(eV)19,20)

24.17

-660-



アルカ リ金属イオンと希 ガス原子の低エネルギー
衝突による自動電離過程の研究

上のような Auger過程より放出された Auger電

子のエネルギー値を基準に用いた (そのエネルギー

値は,Wermeeとα∠･19) によって測定されたが,

その後 Ohtaniβとα∠･20) によってKrの Auger

line のしきい値効果にっいての詳 しいエネルギー

値の測定が行われた｡その値を参考にして Werme

の値を補正 したO)｡スペクトルの一例を Fig.9に

示す｡

第 3章 実験結果

本実験では, Rb十一Ar系及びCs十 一Kr系にっ

いて放出電子エネルギー0-25eVの範囲で,イオ

ンの加速エネルギーを0.4-8keV,観測角度

を25-150deg にわたって変えながら実験を

行った｡その代表的なスペクトルの例を Fig.

10,Fig･11に示す｡ 図の横軸は,前述の同時

衝撃法によって較正された放出電子の実験室系

のエネルギーをあらわしている｡

これまでにRb-Ar系の放出電子スペクトル

は報告されているが21)(Fig.12)Rb十一Ar,

cs十一Krの放出電子スペクトルはどちらも報

告されていないOそこで,スペクトルの同定及

びピークの形状の解析 を行った｡

(
s
l
t
U

71
'q
J

t

)
)
^
H

S

U
む
一

U
l

8 10 12 14

Ejected-eleclronenergy(eV)

Fig.8

5 10 15 20 25

E3ected-eleLCtrOnenergy(eV)

Fig.9

§1 放出電子スペクトルの同定

Fig･10とFig･11を比較すると2つのスペクトルの全体的な様子がよく似ていることに気

づく｡放出電子エネルギー7-15eVの領域に自動電離準位に対応 していると考えられるピー

クがいくっも重なってあらわれている｡それらは,大きくわけて高エネルギー側のピーク群 と

7-8eVの鋭い1本のピークの2つの部分で構成 されている｡

さて,これらのスペクトルを同定するにあたって,この衝突系において起こりうる励起過程
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Fig.10

をまず考えてみる｡ (第 1章 §1の反応式参照 )

(Ⅰ) 入射イオンが自動電離状態に励起される｡

(Ⅱ)入射イオンが標的原子からの電荷移行によ

って中性になり,励起される｡

(ⅡⅠ)標的原子が励起される｡

主に以上 3つの場合が考えられる｡ Rb十一Arと

cs十一Krの両系の(Ⅰ)-(Ⅲ )の各場合につい

ての放出電子のエネルギー領域を Fig･13に示 し

た｡但し,Rb十イオン及びCs十イオンの自動電

離状態のエネルギー値は,経験的見つもりによっ

て求めた (誤差±1eV) このようなアルカリ金属

イオンの自動電離準位のデータは非常に少ないの

が現状である｡2) 次に,Figu13 を参考にして各

スペクトルの同定を行った｡

a) Rb十一Ar系

Fig.10 に示されるように,どのピークもOeV

付近からたち上がる連続スペクトルの上にのって

いる｡この連続スペクトルは原子の連続状態に起

因するものが主だが,OeV付近の立ち上がりは2

次電子によるノイズと考えられる｡

さて,Fig.10 は運動学的効果による分解能の
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低下を避けるために,衝突エネルギ-6keV,観測角 150degで測定したものである｡さらに

衝突エネルギー,観測角を変えて測定すると,後で述べるようにどのピークも大きくシフトし,

幅が拡がる現象が観測された｡このように,運動学的効果が強 くあらわれるということ払 各

ピークが標的原子の励起によるもの (前述の caseⅢ)ではなく,入射粒子の自動電離準位 (

caseI｡rⅡ)に対応していることを示している｡Fig･10は観測角が後方であるために,運

動学的効果によってスペクトル全体が低エネルギー側に約 2eVほどシフトしている｡このこと

とFig.13を考慮 して同定を行 うと,まず,8eV以下にはめだったピークが見当らないため'

Case(Ⅰ)の Rb十イオンの自動電離は起きていないと考えられる｡11eV付近のきわだったピ

ークと12eV付近の小さなピークは,各々中性 Rbの2電子励起状態の最低準位であるRb

4p55S22p3/2,2py2と同定できるoさらに高いエネルギー領域に払 鋭いピークがいくつ

も重なるようにあらわれている｡ これらも中性 Rbの2電子励起状態 (例えば, Rb4p5nl

n′1′) と思われるが,準位が密集 しているため詳 しい同定は困難であった｡

b) Cs十一Kr系
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Fig.11は衝突エネルギ-6.55keV,観測角30degで観測されたスペクトルである｡ Rb十

一Arのスペクトル (Fig.10)と比較すると,全体の相対的な様子が非常に似ている｡OeV

付近のたちあが りはRb十一A,系と同様, 2次電子によるものであるOまた,この系でも衝突

エネルギーや観測角を変えるとスペクトル全体がシフトすることから,標的原子 (Kr)ではな

く入射粒子 (Cs)の自動電離過程が起きていることがわかった｡

観測角 30degで得られたスペク トル Fig,11は,Doppler効果のために各 ピークが約 0.7

eVほど高エネルギー側にあらわれている｡ そのシフト量をさし引いて同定を行 うと,約 8.4

evにある単独のピークはCs5p56S22p3/2状態 (中性 Csの2電子励起状態, caseⅡ )

に対応 している｡ 10eV以上にあらわれている重なりあった多数のピーク払 Cs4p5nl

n′1′といった2電子励起状態 と考えられるが, Rb+-Ar系と同様,状態が近接 していて細

かな同定はできなかった｡

Rb+-Ar系との相違点は, 4-8eVに広がるぎざぎざとしたスペクトルの部分である｡こ

れらは caseⅢ すなわち, Cs+ィォンの自動電離準位に相当すると思われる｡ しかし,前述

のようにCs+ィォンの自動電離準位 (例 :5p4nl｡′1′)についての詳細なデータがないた

め,具体的な同定はできなかった｡

第 1章で述べたように,実験を行った系は電子数が多いため,Barat-Lichten則を用いて励

起過程を電子昇位モデルで推測することは難 しい｡参考として,Fig.14とFig-15に Vo

pejcるv etaZ･が測定した金属蒸気の電子衝突による放出電子スペク トルとその同定の結果を

示 した｡23,24)(table1,2)

§2 放出電子スペク トルの衝突エネルギ-及び観測角度依存性 とその形状の変化

衝突エネルギーと観測角を変化させて得られた実験結果を Fig･16 と Fig･17に示 したO

ここでは, 単独できれいに形があらわれているピークRb 4p55S22p中 とCs5p56S22p串

に注目する｡

Rb十一Ar,Cs+-Kr,どちらの系においても観測角 90degでは, ピークの位置はほとん

ど動かず,前方の観測角では,(Rb十一Ar:25deg, Cs+…Kr:30deg)衝突エネルギーが

高 くなるにつれてピークが高エネルギー側に大きくシフ トしている｡ また,衝突エネルギーが

低くなると, ピークの幅が拡がる傾向がみられる｡これらはノ第 1章の §2で述べたDoppler

shift と Dopplerbroadeningと呼ばれるものである｡ しかし,さらに Fig･16 とFig･17

で顕著な傾向は,今,着目しているピークが低エネルギー側に尾を引く非対称な形をしている

ことである.この非対称性は,衝突エネルギーが低 くなるほど強 くあらわれているO以上のよ

うなスペクトルの形状は,Barker-Berry効果 (第 1章 §2)によってひき起こされたと考え
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えられる｡

Fig｡18 とFig.19 は Rb十一Ar系について実験データから直接読みとったピークのシフト
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量とその半値幅の衝突エネルギーに対する変化を示 したものである｡ 荊述の (1- 6), (1-

7)式より
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どちらも核間相対速度 uiに反比例 しているので横軸 を衝突エネルギー,縦軸 をAEあるい

は G B にとると両対数 グラフ上でどちらも傾 きが 一三 の直線になるはずであるoFig･18 と
1

Fig･19の中の直線 は傾 きが 一盲 であるo 実験値札 その直線上にほぼのっているo Lか し

この直線から未知数である自動電離状態の寿命 T を求めることはできない｡その理 由は,今扱

っているRb十一Ar, Cs十一Krとい う重粒子衝突では∴ 放出電子が観測 される際に,Barker

-Berry効果 と同時に Doppler効果の影響 をうけるからである｡ つまり,正確な寿命 丁を求

めるためには, ピークのシフ トや半値幅から Dopplershiftや brdadeningをさし引かなけ

ればならない｡
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以上のように,重粒子衝突におけ

る Barker-Berry 効果は,実験上

は取 り扱いが複雑になる｡ そこで次

の第 4章で詳 しい解析 を行った｡

<補足>

Fig･10には, Rb 4p55S2 2p3/2

のスピンパー トナーである 2pl/2状

態に対応するピークもあらわれてい

る｡もし,統計量率に従 うならば,

2p3/2と 2pl/2の強度比は2:1と

なるはずだが,実験では,Fig.16

にも示されているように 2pl/2の強

度が 2p3/2 に比べて非常に小さく観

測された｡同じような傾向は, Cs十

一Kr系でもあらわれている｡ この

ような現象は今まで我々の研究室で

行ってきた軽いイオンと原子の衝突

系では起こらなかった｡重い衝突系

の場合には,励起が起こる際に,ス

ピン軌道結合 も関与 しているのでは

ないかと考えられる｡が,詳 しい解

析はまだ行っていない｡

第 4章 実験結果の解析
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§1 Barker-Berry効果の解析の現状

第 1章で述べたように,Barker-Berry効果は, 1966年に BarkerとBerryによってHe十

一tIe系で初めて観測 され6),古典的モデルで説明がなされた｡ 以来,いくつかの衝突系で

Barker-Berry効果が観測されてきた｡7,8,25) また,A･Niehausgとα∠26)は,Barker-

Berry効果の半古典的な取 り扱いを報告 している｡

一方,電子衝突では,Barker-Berry効果 と同様な現象が観測されてお り,PostCollision
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Interaction効果 (P.C.Ⅰ.効果)と名づけられ, 多くの詳 しい解析が行われている｡

重粒子衝突では,Barker-Berry効果と同時に起こる Doppler効果が現象を複雑にするた

め,詳細な解析があまり報告されていないO解析例としては,G･Gerberetal25)が He-

He系において Dopplershiftの無視できる観測角90degで測定を行い, ピークのシフトか

ら寿命を求めている｡また,A.Niehausetal8) がNe3十一坊 系で Doppler効果によるピ

ークのひろがりのない観測角 180degを選んで実験 し,スペクトル全体を Barker-Berry の

古典理論で再現し,寿命を求めた(Fig･20,Fig･21)｡近年では,A･Bordenave -
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Montesquieuetal7)もtIe+-IHe系で観測角 20degで測定 し,Barker-Berry効果の影響

を受けたスペクトル全体を再現することを試みている(Fig.22)0

以上のように,Doppler 効果による影響

をいかに取 り除くかが問題 となっている｡ま

た,エネルギー分解能あるいは,近接のピー

クによって着目しているピークの形が乱れて

しまい, ピーク全体を再現すること,すなわ

ち,ピークの半値幅とシフ ト量の両方から正

確に寿命を求めることが難 しい場合が多かっ

た｡

§2 解析の方針

本研究では, Rb十一ArとCs+-Kr の系

で,単独ではっきりとした Barker-Berry

profile をしたスペクトルを得ることができ

た｡また,A･Wada2) の Doppler効果の
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Fig･22 A.Bordenave-Montesquieu7)

解析方法をもとにして,Doppler効果をより厳密に取 り扱 うようにした｡こうして,Barker-

Berry効果の古典的理論にDoppler効果をとりこんだ分布関数を用いることによって,任意

の観測角及び衝突エネルギーでピーク全体を再現することを試みた｡
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その具体的な方針は以下のようである｡図のように ∂関数型の線スペクトル (a)が Barker

-Berry効果によって (b)のように変形 される｡続いて,Doppler効果をうけ, シフ トしさ

らに幅が拡が り(C)になる｡実際に観測されるスペクトルは (C)に装置関数のかかった (d)で

ある｡このような順序で関数をたたみこんでいけばよい｡

§3 解 析

〔1〕 Barker-Berry効果の取 り扱い

Figo23は,衝突系をひとつの分子 と考えた時の molecularpotentialcurveであるO

(1)入射粒子が標的に近づくと核間距離

Rが小さくなり,始状態のポテンシャル

が立ち上がる｡

(2)核間距離 Rxで励起状態のポテンシ

ャルカーブと交差 し,この近傍で励起が

起こる｡

(3)その後,粒子が離れていくと終状態

のポテンシャルカーブと交差 し,ここか

ら電離が始まる｡ 寿命が短い,あるいは

粒子間の相対速度が小さい場合には,R

が十分大きくならないうちに電離が起こ

り始める｡つまり,放出電子の中には,

Rが十分大きいところで電離 した時の電

子のエネルギーEoよりも小さいエネル

ギーEe｡-E｡-AE で放出され早もの

もでてくるわけである｡

こうして,放出電子のエネルギー分布
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Fig.23 theBarker-Berryeffect

は,Barkerと Berryによって導かれた (1- 5)式より

PBB(Eeo) -

viI(Eeo-Eo)2

exp(-
1 1
･一一一(-

uiT Eo-Eeo一吉)〕 (4- 1)

Ee｡ : 放出電子のエネルギー

E｡: Rが十分大きい時の放出電子エネルギー

〟: : 衝突粒子間の相対速度 で : 自動電離状態の寿命
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(4 - 1 ) 式 の 中 で 本 実 験 に お け る 未 知 数 は 寿 命 T の み で あ る ｡

〔2 〕 D op p ler 効 果 の 取 り 扱 い

任意 の 観 測 角 に お い て , D oppler 効 果 を 厳 密 に 見 積 も る た め に は,衝 突 後 ,自動電離状 態 に

励起 さ れ た 粒 子 ( 本 実 験 で は Rb* 及 び C s*) の 散 乱 角 を 知 る 必 要 が あ る｡しか し,本 実験 は同

時計測法 を 用 い て い な い の で 散乱粒 子 に つ い て の 情 報 が な い ｡ ま た,散 乱角 は衝 突 エネル ギー

にも依存 し て い る と 考 え ら れるので , 取 り 扱 い が 繁 雑 に な っ て し ま う｡ そ こで, 次 の よ うな近

似をするこ と に よ っ て 未 知 数を減らし 扱 い や す く し た｡

(i) 近似

今,着目し て い る 励 起 状態は,前述の 励 起 の 起 こると 思 わ れ る核 間距離 Rx にお け る動径結

合 (radialcou p lin g )によって形成 さ れ る ｡ こ の時の 遷 移 確 率 p は

(:に) i

p-J<fl.V!i> expト iI(Ei-Ef ) dt′ idt-∞ 一〇〇

日> :始状健

<f巨終状態

この確率が最大となるのは2つの stationaryphasepointsが合体 (coalescence)する時

である(Fig･24)｡本実験の衝突系では粒子の質量が大きく, 相対速度が小さいので,この

‡ ∴ ゝ
Fig.24 Approximation

coalescentpointで遷移確率はするどいピークとなると予想される｡ つまり,励起の起こる

核間距離 Rxと最近接距離 (closestpoint)Rcが等 しいとき,遷移確率 (励起断面積 )が最

大となり,かつその近傍での遷移が大部分を占めると考えられる｡

そこで Fig.24に示されるように,

｢軌道 αを通る時にだけ励起が起こる｣
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と近似 した (-軌道近似 と呼ぶことにする )0

一方,古典散乱のモデ′レを用いれば,最近接距離 Rc と問題 となっている入射粒子の散乱角

oic の間には,対応関係 をつけられるo よって,励起の起こる核間距離 Rx及び散乱ポテンシ

ャルが与えられれば,入射粒子の散乱角 βi｡が衝突エネルギーに対応 して一義的に決まる(こ

の近似の妥当性については附録で述べる )0

(ii) 球対称ポテンシャルによる古典散乱

重心系における全エネルギーをEとする｡

1
E -- pv2+V (R)

2

-三 p(vz･vR2)+V(R)

-三 〟‰ 2 (4-2)

ここで p一 芸 ‥ 換算質量

u∞ : 遠方での入射速度

vR ･･ 動径方向の速度

〃β : 回転方向の速度

V(R)'.核間距離 Rにおけるポテンシャル

b : 衝突径数

Rc'･ 最近接距離

dR

vR= dt

pRuo- pbv∞- COnSt･

(4- 3), (4- 4)より

1
E-去〟(坐)2-d≠ 2

= ± 〃…

(4- 3)

(4- 4)

pv∞2(芸)2･V(R)

また (4- 4)より

dO vo _ ヱ聖j

dt R R2
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これをβについて積分すると

dR

b2V(R) R2

1iz E

ここで最近接距離 Rcと衝突径数 Aの関係は

b2 V(Rc)
1- - -

Rc2 E

-0

(4- 7)

(4- 8)

であり,Rcを決めれば bが決まるo

故に, (4- 7)式より,最近接距離Rc(-Rx),散乱ポテンシャルV(R)及び入射エネル

ギーEが与えられれば散乱角 0は一義的に求まる｡

(iii) 散乱ポテンシャル

核間距離 Rに依存 した相互作用ポテンシャルを ThomasIFermi-Diracの統計的手法によ

る計算で求めた (Fig.25, Fig.26)｡ (計算には北里大小地文博博士のプログラ㌔ を拝借

tnler-nuCleordislonce一ou)

Fig.25

o

Io

(
-n
't))
へL
)>

lnternucteclrdistQnCe(0.U)

Fig.26

した｡)厳密には,非弾性散乱なので衝突の前後で相互作用も変わるはずだが,基底状態と励

起状態のポテンシャルの差はたかだか15eV程度なので,励起後の相互作用ポテンシャルを基

底状態のポテンシャルで近似 した｡さらに,実際の計算では,ポテンシャル計算の結果を

Yukawa型のポテンシャルで fittingして使用 した｡ (※電荷密度の計算には東大大型計算機

センタープログラムライブラリY4･-BAO2(米井 ･富岳 )を使用 した｡)

(jv) Doppler分布関数

-674-



アルカリ金属イオンと希ガス原子の低エネルギー
衝突による自動電離過程の研究

以上のようにして , 自動電離状態に励起 された粒子の散乱角を計算によってかなり正確に求

めることができる o 実際の計算では前出の (1- 17)式の分子は, E.｡bに対してゆるやかに変

化する関数である ことを考慮 して次のように近似する｡

旦 = 1, ヱ f ii I . (電子 とイオンの速度比の二乗 )

Elab MiElab

pD(Elab) -{B2㌢ 〔Elab-Eeo･ eiL-A(誅 l'2,2,-;(4- 9)

重心系であ らわす と

BEJ
E-___⊥

〟t

m
6 . - - E

l l√i !

7n

- EiL =
EiL = M.1

A-2(eiEeo)1/2

1+f2+ 2EcosO.
lC

(1+i)2

i+cosO,
lC

1+icosβlab

B- 2(EiEeo)I/2 SinOic- sinOlabl+i
m : 電子の質量

〟t : 標的粒子の質量

〟i : 入射粒子の質量

βi｡ : 重心系における散乱角

βlab: 放出電子の観測角

さらに, (4- 9)の関数はElab にっいて発散点があるので,それを避けるために,方位角

¢-¢i-¢｡ についての分布は等方的であるとして (1- 16)より

PD(Elab) -

dEeo

dElab

左 急 Ee. 21w d芸.

= 1
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として実際は ¢にっいての積分に変換 して計算 した｡

(i)～(iv)をまとめるとDoppler効果を正確に取 り扱 うために必要であった入射粒子の散

乱角は,励起の起こる核同距離R,i,という未知数ひとつで (各衝突エネルギーに共通 )記述す

ることができるようになった｡

〔3〕 分布関数の導出

第 4章 §2で述べたように,観測される放出電子のエネルギー分布関数は,次のようなたた

みこみを行って得られる｡

00 ∞

p(Elab)-I.PAP(Elab,E'lab)I.pD(El'ab,Eeo)PBB(Eeo,Eo)dEeodEiab

(4- ll)

‰ : 装置関数

PI, : Doppler分布関数

PBB : Barker-Berry分布関数

計算に使用 した装置関数はガウス型で半値幅 11APは実験のエネルギー分解能より120 meV

とした｡

PAP(El｡b,E;｡b)- Cexp〔- (

rAP
α=

ノ~~i石で

E;ab-El｡b､2
) 〕

α

IIAP= 120lmeV]

分布関数 P(Elab)に含まれる未知数は,

(4- 12)

Barker-Berry関数の中の自動電離状態の寿命 丁

と Doppler関数に含まれる,散乱角の決定に必要な励起の起こる核間距離Rxの2つのみで

ある｡

§4 計算結果

計算は大型計算機(HITAC M-280H)を使用して, §3で述べた2つの未知数を入力 し

(4- ll)式を描かせ,最適な未知数の組を求める方法で行った｡本研究で着目しているRb

4p55S22p3/2(RbL Ar系)とCs5p56S22p3/2(Cs十一Kr系)の ピークにっいて,衝突エネ

ルギーと観測角の異なるスペ ク トル (Rb十一Ar:8つ, Cs+-Kr:7つ ) の ピーク全体 を同

時に最 も良 く再現す るよ うに 2つの未知数 Rxと 丁を決定 したoその最適なパ ラメータの組は
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autoioni2:ingstate liretlme croSSingradiuB
て (a.u.) Rx (a.u｡)

Rb(4p55S2)2p3′2 3500 + 100 2.3+0_i

cB(5㌔682,2p,,2 3300+100 2-3+0.1

1〔a.u.〕-0.5292 〔A〕

1 〔｡.｡.〕-2.149×10~7 〔se｡〕

その時の重心系の散乱角の計算値は,

i)Rb+_Ar

Ei (ev) eie (°eg)

400 78.8

766 42.9

1910 18.2

3830 9.35

5740 6.29

ii)Cs十一Kr

Ei (ev) e上c (°eg)

521 134.0

1110 60.0

3220 22.2

6550 11.3

Fig.27と Fig.28は,実験で得られたスペクトルと計算結果 (実線 )と比較 したものであ

る｡実験結果が計算によって非常によく再現されたといえるだろう｡

(

S

一!U
n
^
Jt))〓qJ

t･二
一芯
U
JtU
T

10 12 14 76 18

EieCled-ekCtrOnenergy(eYI

(
S
一
!U
n
.qJ

0
)
A
T
!S

U
a
一

U
)

Fig.27

8 10 12 14 16 18

EieCted-eteCtronenergy(ev)
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第 5章 まとめ

本研究の成果は,実験的に困難の多い同時計測

法を用いなくても,また観測角度 を限定 (たとえ

ば00, 900,1800)しな くても,散乱粒子の散

乱角をきちんと評価 した Doppler 効果の式 と,

Barker一一Berry効果の式を用いることによって,

実験で得られたスペクトルを再現 し,自動電離状

態の寿命を測定できたことである｡本実験では,

Rb十一Ar及び Cs十一Kr といった粒子の質量が

大きく,相対速度の小さい衝突系を観測 したため

に散乱角が1つに決定でき,Doppler効果 を容易

に見つもることができた｡軽い衝突系の場合でも,

cs `柵 Cs(5p5652)雪～

9lob=30deg etib=90de匂

_⊥｣⊥ ｣｣⊥_ ｣⊥ ｣⊥ ⊥
6 8 10 6 8 tO

Ejected-etectI･Onenergy(eV)

Fig.28

散乱角の分布 (附録参照 )を計算にとりこめば,

同様に寿命を求められるだろうoまた,計算結果からわかるように, Rb(4p55S22p3/2)吹

態の寿命が3500(a･u･), Cs(5p56S22p¢ )状態の寿命が3300(a･u･) と比較的長い寿

命であった｡このような長い寿命は自然幅 (3500(a.u.)の場合約 8meV)が狭 く,通常の実

験手法では測定が非常に難 しい｡この点でもこの解析方法は意味があるといえる｡7

計算で得られた寿命と他 のデータを比較 し,評価することを試みた｡しかし,このような寿

命の測定の報告はほとんどなかった｡そこで V･Pejcevveial.23,24) のe-Rb,e-Cs の

放出電子スペクトルの半値幅から各寿命の下限を見つもった｡ (Fig･14, Fig･15)

(i) Rb(4p55S2)2p3/2状態について

装置分解能 20meV (実験スペク トルの半値幅も)

自然幅 AE≦ 20meV

よって寿命 丁は T >1360.5(a.U.)

(ii) Cs(5p56S2)2py2状態について

装置分解能 25meV

自然幅 AE≦50meV (Fig.15の Iinelから読みとった値より)

よって寿命 Tは T >542(a.u.)

寿命の下限しかわからないので断定的な評価はできないが,少なくともRbについて払 103

の orderの寿命をもっていっても reasonableといえる0
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第 2部 イオンー原子衝突実験装置の改造

第 1章 装置の改造目的

第 1部で記したように,これまでにイオンー原子衝突実験装置を用いて低エネルギー衝突の

諸過程について解析が行われてきたが,主に,ピークの形状の解析,分光学的解析が中心であ

った｡より詳 しく衝突反応過程を調べるためには,励起断面積のデータが不可欠である｡そこ

で,断面積測定がしやすいように,現在の装置を改造することにした｡また,エネルギー分析

器は老朽化 し,残留磁場が消えない,組みたてにくいなどの点があるので,新 しいエネルギー

分析器を製作した｡具体的な目的は大きくわけて次の3つである｡

〔1〕 装置の位置決定精度の向上

〔2〕 観測角度範囲の拡張

〔3〕 エネルギー分解能の向上

〔1〕 装置の位置決定精度の向上について

イオンー原子衝突実験装置は,ビーム交差法を用いている｡ また,イオンビームと電子ビー

ムを同時に標的ガスビームに衝突させる同時衝撃法によってエネルギー軸を較正したり,断面

積の絶対値測定したりする｡よって,下図のように,回転台に対して垂直に噴きあげる標的ガ

スビームにイオン･電子各ビームが交差し,さらに,その交差している領域をェネルギー分析

器が見込んでいなくてはならない｡つまり,計 4本のビームが空間上のほぼ1点で交差するよ

うに,それに加えてエネルギー分析器が回転 してもその点からはずれないように,各装置の位

置を精度良く決定する必要がある｡また,衝突領域の大きさや形状が励起断面積の測定に大き

く影響するので,各装置の位置設定には,精度と共に再現性がなくてはならない｡

〔2〕 観測角度範囲の拡張について

重粒子衝突において放出電子エネルギーを

観測する際には Doppler効果 (第 1部第 1

章 §2- 〔3〕 )によるピークのシフト,形

状の変化が避けられない｡観測角Ooあるい

は1800のときエネルギー分解能が最も良い｡

そこで現在の装置でもOo で観測できるよ
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うにする.また,電子銃を使用 しない時には,観測角度範囲が簡単に広がるようにするO

〔3〕 エネルギー分解能の向上

今までの装置のエネルギー分解能は約 100mcVであった.改造後は Countrate を減らさず

に分解能を100meV以下にすることを目標 とする.そのためには,ノイズ (2次電子 ),磁場

を減らすことが重要である｡

以上の3点を留意 して,装置の改造,製作を行った｡

第2章 実験装置

§1 改造後の装置の概要

新 しい装置の全体図をFig.29に示す｡ 装置は,イオン銃,電子疏,イオン･電子ビーム用

ファラデーカップ,エネルギー分析器,ガスノズル,衝突重で構成 されている｡以前の装置図

(Fig.5)と比較すると,電子銃 と電子 ビーム

用ファラデーカップの取 り付け位置が逆になっ

ている｡これは,電子鏡 を使用 しない時にファ

ラデーカップをはずすだけでエネルギー分析器

の回転可能範囲を拡げることができるようにす

るためである｡イオンビームと電子ビームのな

す角は400である｡

また,Fig.29には示されていないが,真空

槽の外のフランジ内に,イオンビーム捕集用の

ファラデーカップがもうひとつある｡このフア sche.I-tlcdL.8r-Or tl.e llT-rtrOVed

e■r)erlperltJttPFTrlrlttJ8

ラデーカッブを使用 し,Fig.29 のイオンビー
Fig.29

ム用ファラデーカップをとりはず し,エネルギ

ー分析器を観測角 Ooに設置 し, 測定することができる｡その際,イオンビームは,放出電子

と共にエネルギー分析器の中に入 り,分析器中を直進 して通 り抜け,外のフランジ内のファラ

デーカップで捕集される｡

分解能向上のために,新 しく製作 した,エネルギー分析器 ･ガスノズル ･衝突室は,磁化さ

れにくい材料,ステンレス (SUS 316)を使用 した｡ ガウスメーターで測定 したところ,各

部品の磁場は5mG以下だった｡さらに, 装置全体 を〟-メタルで完全に二重に覆い,内部磁

場を測定してヘルムホルツコイルに流す電流を調節 し,内部磁場 をゼロにした｡
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Fig･30は block diagram である｡マルチチャンネルアナライザーに蓄積されたデータが

マイクロコンピュータ(TAI｣OSⅡ)に転送され,データ処理 し,フロッピーディスクで保存

される点が以前と異なっている｡

『=｢

Vー■∧L

+′九o

Figu30 Detailedblockdiagram

以上の点以外は,基本的には前の装置と同じである｡

§2 新 しいエネルギー分析器について

〔1〕 ェネルギー分析器本体

新 しく製作されたェネルギー分析器本体は,K.Jost9) によって考案された,180 0同軸円

筒型の静電分析器である｡模式図を Figu3トa,b)に示す｡ この分析器は,内側,外側,及

び側方の電極で構成され,内側の電極にエッジをつけ,側方の付加的な電極 (auxliary ele-

ctrode)に決まった電位をかけることによって,同軸円筒型の電場をゆがめ,平均軌道付近の

電場及び電位分布を同軸半球型の場合と一致させることができる｡

内側,外側,側方の各電極の電位を各々Va,Vb,ypとすると
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Fig.31b) K.Jost 29)

で決まるパラメタ-pの値と,平均軌道付近の電場 E ∝ r-nのnとの関係は Fig･31-C)の

ようになるop=0･4 とすると(Vpの電位をV とVbの電位差を4:6に内分するようにかα

ける)n =2となり,平均軌道付近の電場は同軸半球

型の電場と等 しくなる｡ このため,この分析器は,蘇

似半球型分析器 (simulated hemisphericalanaly-

zer)あるいは,Jost型分析器と呼ばれる｡

今回製作した分析器は平均軌道 52mm(Fig,31-b)

の寸法の2倍 )で,電子は Fig.32のように半円の軌

道を下から上-通過する(縦置き型 )0

Jost型分析器の特長をまとめると,

i)同軸半球型の利点 (入射ビームと分散面のなす方

1.r.tl㌍POW亡川 〇一ttlHtC<t.'.er.CIJE∝r p.pir.}t

I,-lVt-V-)/tV･-V-)･Tl▼-pdAIc,te川-IIflJ- I..e
‡nJkaltJtlybrokenlilI亡I.

Fig.31C) K.Jost 29)

向に収束性があり,強度が強 くとれる)をもちなが

ら,大きさは1/3程度ですむ｡

J'j)各電極が単純な形状なので加工 ･組み立てが容易である｡

iii)2枚の側方電極の電位をV+AV,VIAV と違えることによってビームを振ることが
P P

できる｡

iv)vpを変えることによって射出面上の像を移動できるO

などである. 特に今度の改造では, i)の利点を生かして,分析器の平均軌道半径 を以前の
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1.7倍にしたが,観測角度範囲は以前と

同様である｡理論的なエネルギー分解能

は,

a)

FWにM-- Eo
2Ro

(半球型の場合 )

α : ス リット幅

R｡ : 軌道半径

Eo : 通過エネルギー

*a,=1mm,R0- 52皿,

Eo-2･5eVとしたとき

FWHM- 24meV

分析器の出入口付近の電場の乱れ Fig.32 Josttypeenergyanalyzer

(fringing effect)を K･Jost29)によ (simulatedsphericalenergyanalyzer)

って考案された くtfringingfield correction method" によって補正した｡

分析器に必要な耐圧は100V程度であるが,将来の拡張を考え,高エネルギー電子 ･原子衝

突実験グループと共同で設計,製作 し,共通仕様 としたため,数 kV程度の耐圧があるo

〔2〕 レンズ系

Fig.32に示すように,入射 レンズは三開口レンズ(three aperturelens)である｡ 射出

レンズも同様なレンズだが予備電極が1枚あり,計 4枚で構成されている｡レンズ設計には

F.H.Readetal.の table30) を用いたo入射,射出レンズはどちらもアースされたケー

スで囲まれ,2次電子 (strayelectron)が入 りにくくなっている｡

〔3〕 ェネルギー分析器の組みたて方法

装置の位置決定精度を向上させるために,組み立て方及び設置の方法を改善したoFig･33

は,エネルギー分析器の立体図である(Fig･31も参照 )｡図に示 したように,組み立て.られ

たェネルギー分析器本体払 アースされたL字型の台に固定され,入射及び射出レンズ系も各

々,同じL字型の台に固定される｡このL字型の台を光学ベンチ型の三角のレールに固定するo

この三角レールを一度回転台に精度よく(回転中心をむく)取 り付けておけば,エネルギー分

析器本体及びレンズ系払 L字型の台によって一体化されているので,分析器を取 りはずして
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も,再現性よく位置を決定することができる｡

§3 装置の位置決定方法

装置の位置決定にあたって,まず回転台の中

心,及び回転台に固定されている衝突室の中心

を基準にする｡イオン銃,電子疏,イオン及び

電子用ファラデーカップは,衝突室にね じこま

れるので機械工作の精度の範囲で回転中心を狙

うはずである｡さらに,ガスノズルも衝突室に

ねじこまれ,回転の中心､からガスビームが垂直

方向にむかってふきだされる｡位置決定用に,

実際に使用されるガスノズルよりも1.5mmほど

高い,先が鉛筆のようにとがったノズルを製作

史学îlitL3･二 王も
Fig.33 ェネルギー分析器の組み立て方法

した｡装置をセッティングする際にはそのノズ

ルを衝突室にね じこむ｡つまり,このノズルの先端が空間上の衝突点 (衝突領域 )となる｡そ

して,イオン銃,電子疏,エネルギー分析器は,その衝突点 (先端 )をねらうように調整され

る. エネルギー分析器は,前述の三角 レールの位置を調整すれば,本体,レンズ系は一体化さ

れているので,すべて自ずと衝突点をねらうことになる｡また,回転台を回して,エネルギー

分析器の観測角を変え,どの角度でも同じように先端をねらうように調整することも必要であ

る｡

以上のような位置決定方法によって4つのビームを精度 も再現性 も良く空間上の一点で交差

させることができる｡

第 3章 予備実験の結果

新 しい装置 (1983.12月未完成)は調整段階のため, 予備実験の結果のみを報告する｡

予備実験として電子一原子衝突の実験を行った｡KrのM4,5NN Augerのスペクトル (

Fig･34)とXeのN4,500 Augerのスペクトル (Fig･35)が得られたo現段階では,

i)衝突エネルギ- イオン銃 -10keV 電子銃 -2keV

ji)電流 電子電流 -60pA(イオン電流 -1pA)

iii)観測角度範囲 00,350-1400

(イオンビームの入射軸に対 して )00,-350-110 0( 電子銃使用時 )
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その他の予備実験の詳細な結果は Ⅰ･Miyashita32) によって報告 されている｡

-685-



和田かおる

第 4章 今後の課題

装置の調整を進め,まず,分解能を向上させ,続いてイオン衝突の予備実験を行いたい｡

イオン衝突による励起断面積の測定を行 うためには,次のような装置特性 を予備実験によっ

て調べる必要がある｡

i)装置の観測角度依存性

･Krの Augerlineの等方性 を利用 して調べる｡

ii)ェネルギー分析器の透過効率

･強度比の知 られているKr,Xeの Augerlineを利用す る｡

iii)ェネルギー軸の較正

･同時衝撃法のテス ト

iv)ガス圧依存性 など｡

イオン-原子衝突の励起断面積が放出電子分光法によって測定 されれば,光によるデー

タ (発光断面積 )と比較 して,励起のメカニズムをより明 らかにできると期待 される｡

謝 辞

本研究 をまとめるにあた り,三年間にわた り御指導いただいた鈴木洋教授,脇谷一義博

士,高柳俊暢博士に深 く感謝いたします｡また,解析及び計算について貴重な助言,御指導

をいただいた北里大学小池文博博士に心から御礼申し上げます｡そしてイオン一一原子衝突実験

を系統的に研究されてきた柳下明博士をはじめとする研究室の諸先輩,ならびに日頃お世話に

なった研究室の院生, 4年生にも心から感謝いたします｡

附 録 解析における近似の妥当性について

<A> 検証の方法

第 1部の実験の解析にあたって Doppler効果の計算の中で使われた近似 (-軌道近似 )の

妥当性について検証を試みた (第 1部第 4章 §3- 〔2〕参照 )

Fig.24に示すような軌道 αを通る時の励起が支配的であることを確かめるためには,励起

微分断面積の散乱角度分布 を計算すればよい｡今までに,A･Wada2) がイオンー原子衝突に

おける動径結合による励起微分断面積の散乱角度分布をK'-Ne系で計算 している｡そこで,

A･Wadaの方法を使って Rb十一Ar系の Rb*(4p55S2)2p¢ 状態について計算を行った0
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以下にその方法の概要を記す｡

(i)動径結合による遷移確率を求めるためには,

∂ ≠

- u<11義 12> exptiJ (E1-62)dt'Jc2-∞

∂ ≠

V<11TRf2>exptiI-∞ (62- 8 . ) dt'Jc l

上のような結合方程式を解 くわけだが,式の中の radialcouplingmatrix element

･1息 2, を経験的なパラメータひと-によ-て表わす方法31'によ-て求めるo そのパ

ラメータaは,状態 1と2のポテンシャルカーブの crossingpointがR のときCp

α= A A :Rcpにおける透熱ポテンシャルカーブ間の差の傾き
B B :R における断熱ポテンシャルカーブ間のエネルギー差Cp

と表わされる｡よって動径結合による遷移確率を求めるためには,状態相関図 (Statecorre-

lationdiagram)のポテンシャルカーブから

LI) Rcp:状態 1と2のポテンシャルカーブの avoided crossingpoint

･Ⅱ) A - 3 taf ' lR=Rc｡

(Ⅱ) B - 61 -62 lR-R

の3つの値が必要となる｡

(ii) 状態相関図を措 くために次のような計算を行った.この解析で着目している励起過程は

Rb'(4p6)+Ar(3p6)- Rb*[(4p55S2)2p3/2] +Are(3p5)

融合原子極限 (核間距離がゼロとなった時 )では, Cs十の励起状態になる｡ 融合原子極限

(tJ.A.)と分離原子極限 (S.A.)で対称性が保存するように状態が相関するので,今,計算が

必要となるのはCs十の4電子励起状態 Cs十(4d65d25f2)とCs+(4d8 5d5f) の2つの

状態である｡

この2つの励起状態のエネルギー準位を配置間相互作用法 (Configuration interaction

method:CI法 )によって計算 し,状態相関図を作成する｡

qill(ii)で得 られたポテンシャルカーブから(Ⅰ)- (Ⅱ)の値を求め,(i)の方法で遷移確率を求

める｡しかし,この遷移確率は衝突径数 bの関数なので,散乱角分布 を得るために,第 1部第

4章 §3で記した古典散乱のモデルを使って,散乱角 0と衝突径数 Aの関係を求める｡球対称
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ポテンシャルには,Fig.25の核間相互作用ポテンシャルを使用するO こうして遷移確率,す

なわち励起微分断面積Pを散乱角0の関数として表わすことができるO (A.Wadaのプログ

ラムは以上のような構成になっている)

くB> 計算結果

(i)状態相関図の作成

状酎 目関図の作成に必要なェネルギー準位を計算する際には,H,Aizawa3)がK十一H｡系

でK+及びKの自動電離準位を計算するのに使用 したCI計算のプログラムを使用した｡この

ATOMIC CIProgram は,Prof.F.Sasaki(北大 )が IBMのAI｣CHEMY の計算プロ

グラムを広範囲の原子について使えるように改良したもので,現在は北大でプログラムライブ

ラリー化されている｡しかし,実際には,計算の入力データの決め方に経験や工夫が必要であ

る｡今回の計算では H.Aizawa,A.Wadaの計算結果を参考にして次のような入力データ

を使った｡

Ⅰnputconfigurations

rcrrenceenergy
level upperlc>eL lowerlevel

cs3 ' 4d65d5r(lp｡, cs◆ dd65d三5{12(ls｡) cs + 4d85d5f'lpo'
5d25F2

5d26r2

5d25r2

5d26p2P

P

d

∫

6

6

6

6

S

d

p

d

6

5

6

6

p

P

d

lr

6

6

6

6

5

d

P

d

6

5

6

6

field operatorの展開基底はスレ一夕-型波動関数で一般に

鶴 l(r)-Nn∠({)r n~lexp(-{r)

である｡ doublel法を用いて,orbitalexponentlを reference energy levelが最低に

なるように最適化 した｡その結果を以下に示す｡
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(の値

S

lS 53.060
15 33.243
2S 27.607
2S 25.958
3S 13.897
3s ll.143
4S 6.7049
4S 4.8861
Ss 3.9110
Ss 2.4138
6S 2.1000
6s 0.5500

P

2p 33･194
2p 23･805
3p 12･193
3p 9.9013
4p 6.8600
4p 4.7194
SP 3.4772
5p 2･0009
6p 1.7000
6p 0.4500

a I

3d 19.533
3d ll.680
4d 6.9314
4d 4.1910
5d 2.6000
5d 0.2000
6d 0.6000
6d 0.1500

CI計算の結果,各準位のエネルギーは

Totalenergy
l へ P , (a.U.)

4f 3.0000
4r 0.2500
5r 0.4000
5f 0.2000
6r 0.3000
6r 0.1500

differnce (a.u.)1ヽ-I'一一~′

cccsss:3' :5sss222555,pp666444ddd866555ddd525:ff2三,775552三 .･'549355224927.643:3686:≡ ;二三89三65三037747

以上の結果から状態相関図を作成した(Fig･36)｡ 図は,簡略化のために着目している励

起状態と始状態以外は省略した｡

Fig.36 thestatecorrelation diagram

(J'i) 励起微分断面積の計算

実際の計算の方法は,Fig.36を参考に計算に必要な parameter(Ⅰ)- (Ⅱ ) を見積 り,計
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算を実行 し,その結果をもとに励起微分断面積の最大値を与える散乱角が,-軌道近似の場合

の散乱角の値に近づくようにパラメータを最適化 していく｡その結果,最適値は,次のように

なった｡

(I) R -2.3(a.u.)
Cp

(Ⅱ)
∂(81- 82)

∂R
Cp

-0.7(a.u.)

(Ⅱ) A6- 0.02(a.u.)

以上の値を入力した時の励起微分断面積の散乱角分布をFig.37-a)-e)に示す｡縦軸は重

心系での散乱角である｡

90

SCRlIER川G RNGLE tDEGI

Fig.37a)

t
s

こ

N
.rL'gy
tj
I

.
S

.
U

.
0

【
S

1
JNn

.

.

e
∝
∝

)

S

'
3

4
0

EJ.l･glh V

90SCRTIERJNG flNGLE tOEGI

Fig.37C)

100

-軌道近似の結果と比較すると,

01 :-軌道近似の場合の散乱角 (重心系 )

β2 :Fig･37において励起微分断面積が最

E. (ev)⊥

0

6

0

0

0

0

6

1

3

4

4

7

9

8

7

-▲
3

5

大となる散乱角 (重心系 )

Gl(°eg) 82(de窒) 町 82(°eg)

78_8 83.0

42.9 45.0

18.2 18.9

9.35 10.0

6.29 6.99

2

1

7

7

7

■

一

●

■

●

4

2

0

0

0

1

-

l

一

l

690

SCnllERJNC.nNL;LE ID亡GI

Fig.37b)

【
S

ト

JN⊃
.
g
叱

正
】

S
'U
.O

(
S
ト

リ
rJ
コ

.
g
∝
空

.
S

J
U

.0

【
S
I

_TNコ
.
e
∝
∝

;

.
S

.U

.g

EI1 3･83 K.Y

SCRTTEFHNG flNCLE fDEG]

Fig.37d)

90

SC fl l TERJNG RNGLE tDEGl

Fig.37 e)



アルカ リ金属イオンと希 ガス原子の低エネルギー
衝突による自動電離過程の研究

装置の角度分解能 (一±2deg)を考慮すればかなり良い結果といえる｡

<C> 結 論

Fig.37からわかるように,第 1部第 4章 §3で予想したように, ある散乱角で励起断面積

が鋭いピークをもっている｡つまり,ある一つの軌道を通る時の励起が支配的であることを示

している｡ 但し,衝突エネルギーが低 くなると散乱角の分布が広 くなっている(後方に )0 (

Fig.37-a,b)) しかし,

亘) 大角散乱は,最近接距離が小さい場合におこるoFig.36の状態相関図は着目している始

状態と励起状態のみが措いてあるが,実際には,始状態は,核間距離Rの小さいところでも

っと高い励起準位-つながる状態と交差 している｡よって,今着目している励起状態-の断

面積は大角散乱の励起断面積の一部にすぎないと考えられる｡

④ Fig･37の縦軸は,単位立体角あたりの断面積なので

dJ2-sinOdOd¢

であることを考慮するとβ方向から観測すると実際に観測される断面模は,Fig.37の結果に

sinβをかけたようになる｡よって大角散乱の部分の断面積は実際はもっと小さい｡

④ ④ より,散乱角分布の広がりは-軌道近似の妥当性に影響を与えない｡

また,計算の最適パラメータの値をA･Wadaの結果 2)と比較すると,Rcp が大きく,

∂e/∂RとAeが小さい.これは,両者の状態相関図を比べれば reasonable な相違である｡

Rcp の値が-軌道近似を使った解析の最適パ ラメータRxの値 (Rx-2･3±0･1(a･u･))と

一致 している｡

故に,-軌道近似が本実験のような質量の重い粒子間の衝突 (相対速度の遅い衝突 )では,

妥当な近似である｡
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