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内容梗概

本論文は、著者が大阪大学大学院工学研究科電磁エネルギー工学専攻博上前期および後期

課程において行った「希土類元素の対称型電荷移行衝突に関する研究」についてまとめたも

のである。

電荷移行衝突は衝突の際、 一方の粒子に属していた電子が他 jjの粒子へ移っ てしまう、い

わゆる「組換え衝突」の一種であり、プラズマ物理、核融合、宇宙科学、政屯、その他の関

連分野における研究で重要な基礎過程である 。

1930年以降、実験的に、中、低速度領域において対称型電荷移行断面積が活発に調べられ

てきた。しかし、測定されている元素は、水素、アルカリ族、希ガスといった単純元素がほ

とんどで、希土類元素についてはウランが1件報告されているだけである 。 このように、測定

元素が限定されてきたのは

( 1 )精度の良い測定の困難

( 2 )理論計算の困難

( 3 )応用からの強い要請が特にない

などの理由が考えられる。実験では複雑金属元素の場合、高い密度の原子、イオンビームを

生成するのが容易ではないため、精度を高められない。理論についても電荷移行衝突では

一方の原子から他方の原子へ電子が移る際に、質量、運動量、エネルギーをもっていくため、

その過程が原子の運動に複雑に影響し、衝突前後の状態を根本的に変化させてしまうので、

水素やヘリウム等の簡単な系以外の多電子、複雑な原子系に関しては極めて複雑な計算を必

要とする。

最近、応用研究でも重金属元素の衝突の重要性が言わるものが現れた。レーザ一同位体分

離(原子法)である。レーザ一同位体分離過程では、レーザ一光で選択的に励起イオン化し

た標的同位体イオンを同位体蒸気中から回収する際、非標的同位体原子と電荷移行衝突し J!:

標的同位体までもがイオンとなり回収され標的回収効率(濃縮比)が低下すると言われてい

る。そのため、この衝突が、レーザ一同位体分離法の動作条件を決める重要な要素の 一つで

ある。レーザ一同位体分離の対象と考えられている原子は例えば可燃性毒物の l幻Gdや核燃料・

物質である235Uであり、それらの実験データはほとんど報告されていない。 しかも、上に述

べたように原子構造が複雑なため、電荷移行衝突断面積を計算により求めるのは困難である 。

以上のような背景から、著者は金属元素の電荷移行断面積を測定すべく、レーザ一光電離

法を利用した新型直交ビーム衝突装置を開発し、希土類元素の対称型電荷移行断面積の測定

を行った。本装置を用いることにより、 GdやY原子とその一価イオン聞の対称型電術移行衝

突断面積を20~1 ∞Oev (5x1oS ~3.5x1 06cm/ sec) の衝突エネルギー(速度)範囲で高い精度

で測定した。得られた断面積は、従来、調べられてきた他の元素のものより大きく、その衝

突速度依存性も異なることが明らかとなった。

これらの研究は原子衝突物理の研究に新しい発見をもたらすものである 。

本論文は7章から構成されている 。

第 1 章は緒論であり、希土類元素の対称型電荷移行の重要性について述べ、本研究の目的と



J怠義を明らかにした 。

第2章では、単純元来の低速度領域での電荷移行断面積を2準位近似で計算し、今日までに

測定されてきた元素に関して実験結果と計算結果との比較を行った。 2準位近似は断面積を評

価するのに有効な計算法であることを示した。 この結果から、単純元素の電荷移行断面積 σ

が電離ポテンシヤ jレIと σ ∞r1 . 5の関係にあることを見出し、 Heの実験データの断面積の衝突

エネルギー依存性はA'-B'}oglOvで、表されることが分かった。 この 2つの関係から任意の単純元

素の電荷移行断面積を評価できる「簡易公式」を得ることができた。 簡易公式を適用できる

元素についても述べた。

第 3章では希土類元素の電何移行断面積を測定するための直交ビーム衝突装置の開発を行い、

この装置により得られる断面積が妥当であることを報告例のある caを測定することにより確

かめた o caの結果は断面積の衝突エネルギー依存性に Panev et al. と同様の振動構造を示して

おり、振動周期がほぼ一致しており、振動項を無視した場合の依存性については、簡易公式

と <20%内で一致している 。 このことから木装置で得られる断面積は妥当であると確信でき

目次

第 1 章 緒論 ...・ H・-・………………………・……・…………...・H・..………… 1 

1.1 電荷移行衝突の物理 一対称型と非対称型、 共鳴型 と 非共|鳴 刑

1.2 今日までの電荷移行衝突に関する研究 ………………………・……………ぃ4

1.3 複雑元素の電荷移行衝突が重要となる応用研究 ( レ ーザー 1 J5]位体分離) …7 

1.4 本研究の目的と本論文章構成 …………………………………………………8 

参考文献 …・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・ 9

た 。

第 4章では、希土類元素の中でも、特に同位体分離の研究において注目されている元素の一

つである Gd について、対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性をはじめて測定した。

さらに、断面積の主イオン励起状態依存性を測定した。得られた結果を共鳴型電荷移行簡易

公式と比較し、衝突過程について考察を行った 。 基底状態に近接した励起状態をもっ元素の

電荷移行衝突は、対称型非共鳴と対称、型非共鳴が混在する電荷移行過程と考えると、 Gdの実

験結果び衝突エネルギー依存性は定性的に説明できることが分かつた。しかし、絶対値は現

イf:の思論で、は解釈で、 きないことが分かつた 。

第 5 市では、 Gd と同じ希士類元素で、質量数の小さいYについて断面積の測定を行い、 Gd

の測定結果と合わせて衝突過程を考察した。断面積は衝突エネルギー l∞Oevで σGd>σy>σ

Ca .......... σ fITJ劫公式となることが分かった。 この結果は、各元素の波動関数の裾部のスケール長がGd、

Y 、 G、今日までに調べられてきた元素の順に大きいことを示唆してる。

第6章では、イオン生成に用いる電離過程により断面積の衝突エネルギー依存性が異なるこ

とに関して考察を行った 。 1光子光電離により Gd+イオンを生成して原子間との電荷移行断面

積を測定した。結果は l波長3光子電離生成イオンのものと異なる衝突エネルギー依存性を示

すことが明らかとなった。

第7章は結論であり、得られた結果をまとめ、本論文の総括を行った。

第 2 章 単純原子とそのイオン聞の共鳴型電荷移行衝突…………………………… 10

2.1 はじめに ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・…・・・・・・・・・・・・…・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・…・・・・・・・・・・ 10

2.2 半古典法(衝突係数法と原子基底緊密結合法) による断面積の計算 … 10 
2.3 計算結果と実験値の比較 ……………・・・・・ H ・ H ・.....・ H ・ H ・ H ・-………………… 15

2.4 共鳴型電荷移行断面積簡易公式 …………...・ H・...…・……………・………… 18

2.5 2 準位近似計算法の限界 ...・ H ・..・…...・ H ・-… H ・ H ・.....・ H ・-…...・ H ・....・ H ・..… 21

2.6 まとめ ・・…・・・…………………・・…・……………….....・ H ・..…・………一・…・・・・ 22

参考文献 …・…・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ 22

第 3 章 電荷移行断面積測定装置の開発 ...・ H・..………………………...・ H・..……… 23

3.1 はじめに ・…・・・・・・・・・・…・・・…・・・・・…・・・・・・…・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・…・・・・・・・・… "23

3.2 電荷移行断面積測定用直交ビーム衝突装置の開発 ……………...・ H・..……26

3.2.1 電荷移行断面積測定法 ・...・ H ・...…・……....・ H ・....・ H ・...・ H ・-……………26

3.2.2 電荷移行イオン量測定法 …………………...・H・..………………………28

3.2.3 原子ビームの生成と特性 …...・ H ・.....・ H ・..………………...・ H・..………34

3.2.4 イオンビームの生成と特性 ……………...・ H・..…………………………36

3.3 電荷移行断面積の測定 ………………………………...・H ・...・ H ・..……・… 40

3.3.1 主イオン測定用コレクターからの2次電子放出 ……………...・ H ・..…40

3.3.2 電荷移行イオン測定器の絶対値較正 ……・………...・H・..……………・41

3.3.3 衝突作用長 …………・…...・ H ・...…・・・ H ・ H ・-・・… H ・ H ・....・ H ・-…...・ H ・-… ..44

3.3.4 原子密度の評価 ……...・ H ・..……....・ H ・.....・ H ・.....・ H ・..………………"45

3.3.5 高速データ収集装置 ……・...・ H ・.....・ H ・..…...・ H ・-……....・ H ・......・ H ・ "'47

3.4 測定装置の性能確認 ...・ H ・ H ・ H・..………………………………………………51

3.5 原子ビーム中での他の衝突 ….....・ H・..……………..………………・・・…… "54

3.6 まとめ ………………・・…・・……………・………..，・H・..……………・・……… "56

参考文献 …・・……....・ H ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ 57

、
、
，
ノ

-
-
E
A
 

/
l
、



第 4 章 Gdの電荷移行断面積 ……………………………………………… ……………59 

4.1 はじめに ・・・・・・・・… ・・・ ・・・・・ ・ ・・・ ・・・ ・・ ・・・ ・ ・ ・ ・・・・・・・・ ・ ・ ・・・・ ・ ・…・ ・ ・・・ ・・・・・ ・・ … ・ ・ ・・ ・・・・・・・・…・ 59

4.2 主イオン生成(内部エネルギー状態の制御) ………………… …………… 59 

4.3 電荷移行断面積の主イオン生成光子エネルギー依存性 … … …………… … 63 

4.4 主イオンの励起状態密度分布 …………………………………. . .・ H ・... . .・ H ・ " 65

4.5 基底イオンと原子、及び励起イオンと原子問の電荷移行断面積 ・ H ・ H ・.. … 66

4.6 Gd の電荷移行断面積の考察 …. .. ・ H ・ . . . ..・ H ・..…………………. . . ・ H ・ H ・ H ・ "69

4.7 まとめ …一・・…・………………・・……… ...・ H ・ H ・ H ・.. …・ …・・・…・… ・・………… ' 75

参考文献 …………・ ・…・……………………………………… H ・ H ・ ...・ H ・ ' '' 76

第 5 章 Y と Gdの電荷移行断面積の比較 …….. . ・ H ・... ..・ H ・.. ...・ H ・ . .… ...・ H・..……… 77

5.1 は じめに ・・ ・・ ・・・ …・・・・ ・ ・ ・ ぃ・…・ ・ ・…・・・・ ・ … ・ ・・ ・・・・・ ・ ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・ ・ ・・・・ ・ ・・・… ・・ ・・ 77

5.2 Yの電荷移行断面積 . .. ・ H ・. . …….. . ・ H ・. .……………………………………… 77

5.3 Yと Gdの電荷移行断面積の比較 …………...・ H ・ . .…."・ H ・.....・ H・"………… 80

5.4 まとめ ・ ・………………・ -…………・………... . .・ H ・...….....・ H ・・ ・ ・ H ・ H ・… .......84

第 6 章 l 光子電離生成Gd主イオンと原子との電荷移行断面積 …………………… 85 
6.1 はじめに ・・・ ・… ・・・…・・ ・ ・ ・ ・ …・・・ ….... . ... . .. .... ....................................... . . 85 

6.2 1光子電離生成イオンと原子聞に電荷移行断面積 ……………… ………… 85 

6.4 考察 ・……・・・・・ ・・ ・・・・・ ・ ・ ・ ・・・・・・・ ・ ・・・・・・ ・ ・・・・・・・・・ ・ ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・・・・ ・ ・・・・・・・・・・・・・ 87

6.5 まとめ …・…………………. ..・ H ・…………………………………………・・・・・・・ 89

参考文献 …・…・ ・ ・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・・ ・ ・・・・・・・ ・・ ・・・・ ・ ・ ・・・・・ ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ ・・ ・ ・ ・ ・ ・ ・ ・・・・・ ・ ・・・ 89

第 7章結論 ………………………………………………….. . ・ H ・..…...・ H ・.....・ H ・ "90

謝辞 ・……・…・ ・・・・ ・・・・・ ・ ・・・ ・・・ ・ ・・・・・ ・・・ ・・ ・・ ・ ・・・・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・・・・・・・・・・・ ・・ ・・・・・・・・・・・・・・・ ・ ・・・・・・・ ・ ・・・ ・・ ・ 93

付録 ……………………...・ H ・ . .. . .・ H ・ . ....・ H ・.....・ H・..……………………………………… 94

業績目録 ....・ H ・・・・・・・・・・ ・ ・ ・・・・ ・ ・ ・ ・ ・ ・・ ・ ・・ ・ ・ ・・ ・・・・・ ・・・ ・ ・・・・ ・ ・・・・・ ・・ ・・・・ ・ ・ ・・ ・ ・・・・ ・・ ・・ ・ ・ ・・・・ ・ ・ ・ ・・ ・・・・・・・・・・ 106

ー
，

J

・

1

・

Ii
s¥
 

第 1 章緒 ーとト
員同

1 .1 電荷移行衝突の物理 一対称型と非対称型、共鴫型と非共鳴型一

電荷移行衝突とは、中性原子AとイオンB+が衝突相互作用し、 Aに属していた電子がB+に移

り A+が生成される衝突過程をいう。すなわち

A + B+ • A+ + B 

電荷移行衝突は、原子とイオンの元素種により図 1 ・1 のように分類できる。原子とイオンが共

に同じ元素で、衝突前後で系の区別がつかないものを「対称型電荷移行衝突J といい、原子

とイオンの元素が異なるものを「非対称型電荷移行j という。また、原下とイオンの内部エ

ネルギーの和が電荷移行衝突前後で同じものを「共鳴型電荷移行j 、異なるものを「非共鳴

型電荷移行」という。後述のように、今日までに調べられている元素は、その第一励起状態

が基底状態、より比較的高いエネルギーをもっO このような原子とイオンに対し、同一元素で

非共鳴型のものは報告例[1] が極めて少ないので、一般に

「対称型J = I共鳴型」

「非対称型J = I非共鳴型J

と理解されている。本研究では対称型共鳴型と対称、型非共鳴型電荷移行衝突を取り扱う 。

電荷移行の機構としては二つの相互作用によるものが考えられる。原子とイオンの電子 ， j~

テンシャルの交わりにより電子が移行するものと原子のもつ分極力により電子が移行するも

のである。電子ポテンシャルの交差にる電子移行の過程は、 A原子と B+イオンが互いに近づ

いてきた時、ある程度の距離になると、 一瞬AB+という分子状態(共鳴状態)を形成し、そ

の後、ある確率でB原子核に電子が移行する過程をいう。この衝突の概念を図 1-2(a) に示す。

対称型電荷移行
共鳴型電荷移行

A + A+ • A+ + A 
A + A+ • A+ + A 

非共鳴型電荷移行

非対称型電荷移行 A + A+ • A+ +A+.t.E 

A + B+ • A+ + B 
又は

A + B+ • A+ + B +.t.E 

図ト1 対称、型と非対称型、共鳴型と非共鳴型電荷移行衝突
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図では、上から衝突前、衝突相互作用状態(共鳴状態、)、衝突後に分け電荷移行過程を示し

た。共鳴状態では、電子は AB2+の核の軌道上を回っている。衝突速度が屯子軌道速度に比べ

遅い場合、共鳴状態は十分長い時間形成され、この間電子はAB 2+核の回りを何度も回転する 。

衝突後、電子が占有される核 (A またはB原子核)は、相互作用を終えた地点で電子がどちら

の核 (AまたはB原子核)の軌道上を回っていたかできまる。逆に、衝突速度が電子軌道速度

よりも速い場合、共鳴状態を形成する時間が短くなり、電子はAB2+核の同りを l 回も回転で

きなくなる。それゆえ、共鳴状態を終える地点で、電子は衝突前の原子核軌道上を回ってい

る確率が高く、電子の移行確率は減る。

原子のもつ分極力により電子が移行する過程を捕獲型電荷移行 [21. [3] と呼ぶ。捕獲型電荷移

行は、 A 原子と R" イオンがある程度の距離に接近した時、 A原子がB+イオンのクーロン場によ

り分極し、この分極モーメントとイオンとの相互作用を介して電子が移行する過程をいう。

捕獲型電荷移行過程の概念を図 1-2(b)に示す。この移行過程は中心力(B+) による相互作用のた

め、衝突速度に強く依存する。一般に、低速度(電子の軌道速度に比べて極めて遅い衝突速

度)で捕獲型電荷移行過程が支配的となる。数ピV以下の衝突エネルギーで、この捕獲型電荷

移行過程による衝突断面積 σLは、
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と表される 。 ここで、 e は素電荷、 g は分極力、 v は衝突速度である 。

電荷移行過程は衝突速度により特徴づけられ、一般的には衝突速度を次の3つの領域に分け

て議論される 。
A+ 

.~ @一歩

ゃ-④B •( B 

低速度 三一 α. u. 
3 

中間速度
1
i
-
q
3
 

-1α u. 

( a )電子ポテンシャル交差型 ( b) 捕獲型

図 1・2 電荷移行の概念
高速度 > 1 a. u 

ここで、 a.u. は原子単位で、 1 a.u.=e2/� (=2.188X 10 8 cm/sec)。本研究では、衝突速度が電

子の軌道速度に比べて小さい低速度での衝突を議論する。前述の2つの衝突過程はこの低速度

領域で重要なものである。

2 3 



今日までの電荷移行衝突に関する研究1.2 
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今日までに対称型電荷移行断面積が調べられてきた元素[4]

全報告件数 145件)(表内の数字は報告件数を示す。

表 1-1
] 930年以降、低、中速度領域における対称、型電荷移行衝突断面積[引が盛んに調べられてき

た 。 その測定結果を図 1 ・3に示す。非常に多くの報告があるが、これを表 1-1に示すように元

素別に分類すると、報告されている元素が限られていることが分かる。表中の数字は報告件

数を示している。表から明らかなように、測定されているのは水素、アルカリ族、希ガス族

冗素がほとんどである 。 本研究の対象としている希土類元素については 1件の報告[5] しかな

い(注)。 このように、測定元素が限定されてきた原因の一つは、遷移金属元素の原子蒸気、

イオン生成の困難さにある。

電荷移行について測定報告件数の多い元素と調べられていない元素の特徴の主な違いは、

第一励起状態と基底状態のエネルギー差( .1 E) にある。測定報告のある元素の代表として

Ca原子、ない元素の例としてGd原子のエネルギーレベルを図 1-4 に示す。 Ca原子は

.1 E> 15158cm- 1 であるが、 Gd は f1 E孟215cm司 l であり、 caに比べて .1 Eが 2 桁程度小さい。ま

た Gd は .1 E<1719cm- 1 の励起状態、は 4 つもある。各元素の、 f1 E を図 1-5 に示す。図中の黒丸

は実験報告のある元素を示す。報告のある元素はいずれも .1 E> 1∞∞cm- 1 ある。この元素に

ついて、基底状態の原子とイオンを衝突させた場合、第一励起状態エネルギーが十分高いた

め、電荷移行衝突後も励起状態、へ移る確率は極めて少ない。つまり衝突後も基底状態となる

共鳴型電荷移行衝突になる。本研究で対象とする元素では .1 E----- 数 l∞cm- 1 程度といずれも低

い。 この元素の場合、基底状態の原子とイオンを用意し電荷移行衝突させたとしても、第

励起状態、が基底状態に近接しているため衝突後に励起状態へ移る可能性がある 。 つまり、 共

鳴型と非共鳴型の2つの過程が混在する。

電荷移行衝突の理論に関しても多くの論文が報告されている。しかし、最も簡単な系であ

るH++H→H+H+という過程についてさえ今なお論文が出されており、この物理が複雑であ る

ことを示している。電荷移行の取り扱いが複雑なのは、組み替え衝突だからである 。 原子 、

分子衝突による励起や電離過程に関しては、標的と入射粒子を区別できる。標的粒子に対す

る外からの摂動によって生じた変化を調べれば、衝突過程を調べることができる 。 つまり、

衝突前後の標的粒子+入射粒子の状態は同じハミルトニアンの固有状態のため、それらの遷移

の問題として取り扱うことができる。これに対し組み替え衝突では一方から他方へ電子が移

り、それが質量、運動量、エネルギーを持ってゆくため、衝突する粒子聞の運動に複雑に影

響する 。 加えて、衝突前後の状態はそれぞれ異なったハミルトニアンの固有状態になる 。 こ

のため、電荷移行は始状態と終状態が直交していない。 この点が励起や電離衝突と異なる点

である 。 理論的に取り扱えるのが、水素、アルカリ族や希ガス等の簡単な原子に限られてい

るのが現状であり、これも、測定元素が限られている要因の一つも考えられる 。 そのため、

選移金属のような複雑な元素の衝突断面積に関しては実験によって調べることが意義深いも

のとなる 。
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(レーザ一同位体分離)複雑元素の電荷移行衝突が、重要となる応用研究1.3 
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電荷移行衝突は衝突の際、一方の粒子に属していた電了のf他方の粒子へ移ってしまう、い

「組換え衝突」の一種であり、プラズマ物理、核融合、宇宙科学、放電、その他の関

連分野における研究で重要な基礎過程である。イオンと中性原千間のいろいろな衝突の断面

積に関する知識は、地球や惑星の電離層の形成やふるまい、星間空間での分千の形成など、

自然、界における多くの物理現象を説明するうえで、重要な鍵になる。

電荷移行衝突に関して応用の面から比較的関心の高い元素は、水素、アルカリ族、希ガス、

酸素、炭素であった。他の元素の衝突物理の詳細な知見については応用研究からの要請は今

わゆる
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日まであまりなかった。しかし、近年、ウラン、ガドリニウムといった重元素の断面積のデ

ータが要求される応用研究が現れた。それはレーザ一同位体分離(原子法)である。レーザ

一同位体分離過程では、レーザー光で選択的に励起イオン化した標的同位体イオンを同位体

蒸気中から回収する際、非標的同位体原子と電荷移行衝突し非標的同位体までもがイオンと
~nザ的叩F内印5珂5d6s2
J=2J 

1719 ¥ 
999 ,\ 
532 ,\ 
215 べ
。/

cm-1 なり、標的回収効率(濃縮比)が低下すると言われている(図 l-ó)。そのため、この衝突は

レーザ一同位体分離法の動作条件を決める重要な要因のーっとなる。レーザ一同位体分離の

対象と考えられている原子は例えば可燃性毒物の 157Gdや核燃料物質である235Uであり、そ

GdI 

lS 4s2 1=0 

CaI 
m
 

A
O
 

P--

れらの実験データはほとんど報告されていない。しかも、1.3節で述べたように原子構造が複

雑なため、電荷移行衝突断面積を計算により求めるのは困難である。

測定報告例のある元素とない元素のエネルギー準位の違いの一例図 1-4

+ 238U + 

-I 57Gd :可燃性毒物ー

157 Gd  + 

~ 157 Gd  + 155Gd + 155Gd 157 Gd  + + 回収過程

レーザ一同位体分離(原子法)における選択過程と回収過程

電荷移行衝突が濃縮比の低下の原因となる。

図 1-6
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1.4 本研究の目的と本論文章構成

本研究の目的は、近年レーザ一同位体分離などの応用研究で興味がもたれている希土類元

素について中性原子とその一価イオン間の電荷移行断面積を測定し、複雑元素の衝突物理解

明の端緒を開くことである 。 希土類元素の電荷移行衝突過程については、前節までに述べた

ように今までに理論研究はなく、実験的にもほとんど調べられていないため、その物理機借

につては明らかではない。 本研究の最終目的は希土類元素の電荷移行衝突断面積を測定し、

その衝突過程の物理を調べることであるが、それに先駆け、 l∞件以上にものぼる過去の実験

報告-を整理することは、本研究での考察のためにも意義あることである。本研究の課題は次

の 3点である 。

( 1 ) 単純元素には適用できる理論計算と過去の全実験データ編纂結果をベースに、任意の

単純元素に適用できる簡易公式を見出す。

( 2 ) 高融点、高電離ポテンシャルの元素の電荷移行断面積を測定できる直交ビーム衝突装

置を開発する。この際、高精度の結果を得るために

0エネルギ一広がりの小さい高密度イオンビームを用いる。

O始状態のイオンの励起状態を制御できる。

の 2点に重点を置いた

( 3 ) 希土類元素の Gd と Yの断面積の衝突エネルギー依存性、イオン始状態依存性を知る。

本論文は 7 f言から構成されている 。

第 14fは結論であり、希土類元素の対称、型電荷移行の重要性について述べ、本研究の目的と

広義を|別らかにした。

第 2 í虐では、単純元素の低速度領域での電荷移行断面積を2準位近似で計算し、今日までに

測定されてきた元素の実験結果と計算結果との比較を行った。 2準位近似は断面積を評価する

のに有効な計算法であることを示した。この結果から、単純元素の電荷移行断面積 σが電離
ポテンシャル I と σ oc[ ・ J.5の関係にあることを見出し、 Heの実験データの断面積の衝突エ

ネルギー依存'陀は A' -B'JoglOv で表されることが分かつた。この2つの関係から任意の単純元素

の電術移行断面積を評価できる「簡易公式」を得ることができた。簡易公式の適応できる元

素についても述べた 。

第 3章では希土類元素の電荷移行断面積を測定するための直交ビーム衝突装置の開発を行い、

この装置により得られる断面積が妥当であることを報告例のある caを測定することにより確

かめた o Caの結果は断面積の衝突エネルギー依存性に Panev et aJ. と同様の振動構造を示して

おり、振動周期がほぼ一致しており、振動項を無視した場合の依存性については、簡易公式

と <20%内で一致している 。 このことから本装置で得られる断面積は妥当であると確信でき

た 。

第 4章では、希土類元素の中でも、特に同位体分離の研究において注目されている元素の一

つである Gdについて、対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性をはじめて測定した。

さらに、断面積の主イオン励起状態依存性を測定した。 得られた結果を共鳴型電荷移行簡易

8 

公式と比較し、衝突過程について考察を行った。 基底状態に近接した励起状態をもっ元素の

電荷移行衝突は、対称型非共鳴と対称型非共鳴が混在する竜術移行過程と与えると、 Gdの実

験結果び衝突エネルギー依存性は定性的に説明できることが分かった。 しかし、絶対値は現

在の理論では解釈できないことが分かつた 。

第5章では、 Gd と同じ希土類元素で、質量数の小さいYについて断面積の測定を行い、 Gd の

測定結果と合わせて衝突過程を考察した。 断面積は衝突エネルギー l ∞伽Vで σGd>σy>σCa

~σ簡劾公式となることが分かった 。 この結果は、各元素の波動関数の裾部のスケール長が

Gd 、 Y、。、今日までに調べられてきた元素の順に大きいことを示唆してる 。

第6章では、イオン生成に用いる電離過程により断面積の衝突エネルギー依存性が異なるこ

とを考察を行った。 1光子光電離により Gd+イオンを生成して原子問との電荷移行断面積を測

定した。結果は l波長3光子電離生成イオンのものと異なる衝突エネルギー依存性を示すこと

が明らかとなった。

第7章は結論であり、得られた結果をまとめ、本論文の総括を行った。
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第 2 章 単純原子とそのイオン聞の共鳴型電荷移行衝突

2.1 はじめに

電荷移行の物理に関しては理論、実験とも水素、アルカリ族や希ガス等の簡単な電子構成

の元素に限られており、また、このような単純元素でさえ精度良く断面積を知ることにかな

りの努力がなされている 。 本研究では、複雑元素の断面積を実験的に調べることを目的とし

ているが、得られた結果を過去に測定された単純元素の結果と比較することは重要である。

しかし、報告されている各実験の精度を考えると数件のデータだけとの比較は危険である。

この章では、低速度領域での電荷移行断面積計算法として良く用いられる半古典法を紹介し、

今日までに測定されてきた元素と計算結果との比較を行い、単純元素の断面積を計算するの

に有効であることを示す。更に、過去の全実験データと計算結果をもとに任意の単純元素に

適用できる簡易公式を見出し、本研究で測定する複雑元素の断面積の議論のための参照用表

式とする。

2.2 半古典法(衝突係数法と原子基底緊密結合法)による断面積の計算

イオンと原子の衝突では相対運動を記述する波動関数の波長が電子の場合よりもずっと短

い。 陽子の衝突ならばleV くらい以上で、重粒子ではさらに低いエネルギーでも、波長が原子

の大きさよりず、っと小さくなる。つまり波動性は電子の場合のように顕著に現れず、古典的

な取り扱いがよい近似で成り立つことになる。そこで電荷移行衝突の理論では相対運動を古

典的に取り扱い、原子の内部状態については量子論的に取り扱う半古典法が良く用いられて

いる 。 本研究で対象とする低速度領域では、粒子の軌道は衝突の前後では大きく曲げられず、

直線軌道による相互作用となるため、相対速度は等速直線運動として取り扱える。半古典法

の概略を図 2-1 に示す。イオンと原子聞の相対位置ベクトルR は

R=b+v t (2-1) 

と表せる 。 ここで、 b は垂直に選ばれた衝突係数、 v は相対衝突速度、 t は衝突時間である。

電子の位置ベクトルr は核の重心系にある。核と電子の位置関係は

r=rA nｱiR 
円， U 2 

(2・2)

で与えられる 。 有効断面積 σ を求めるには、ある b に対して 1 回の衝突で電荷移行衝突が起

こる確率P(b，v) を計算し、衝突係数 b について 0---∞にわたり積分すれば得られる。

10 

σ = f P(b, v)b db (2-3) 

このような方法を衝突係数法 (impact p訂ameter method) とよぶ。 P を求める には時間を含んだ

波動方程式
ð\f(r, t) 

lff(r, t) = itzーで一
dtr (2-4) 

を解かなければならない。 ここで、 Hはハミルトニアンを示し、時間微分は r を一定として

実行する 。 ハミルトニアンは原子AとイオンBの摂動ポテンシャルを加えたもの

H(t) 二 _ tzL. yr2+ 丸刈
Lm  (2-5) 

を用いる。ここで、核同士のクーロン相互作用の項は無視した。波動関数はAと Bの基底状態

のみを考えた固有関数で展開できる(原子基底緊密結合法)。

""r"' " d " (.  E_ � "r'. " R" (.  EH � 
\}I(r, t) = Lam(t)χ~CrA)expl-i-:.m t 1+ 之 bn(t)χ:C円 )expl -i子t I 

で~ ",... ... 'vu, ... n " .L ¥.  1i ノ γ\. 1i ノ (2-6)

A + B+ ~ A++ B 

図2-1 半古典衝突係数法
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XAm(rA ) 、 XÐn(rB )はそれぞれ孤立原子の並進運動を考慮し、本来の固有関数 pAm (rA ) 、

pBn(rB ) を書 き改めたもので次式で表される 。

\
1
1
1
1
1
1ノ

φ
'
b
 v

 

が
一i
m

r
 

V
 

2

-

7

 

h

一
お

/
1
1
1
1
1
¥
 

D
A
 

x
 

e
 

-
s
ノA

 
r
 

/
E
K
 

M
Y
m
 

一
一

、

i
'
/

e'b An 
r
 

A

m

 

γ
ん

l-i~vCOSÐn立回- mV2¥J1(rn)+ VA \JI(rn)~ +{-t-νB 「 -Jv(rB)+ 九\jI(ら) ~exp(-ix. r)bo(t) I 2 D dr・8 4 "U' n • , U ' J 
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この pAm (rA ) 、 pBn(r B) はおのおの次式

ここで、戸=μ。、 x=mv/2h 、 (rA ,e A )と (rB ， θB)は核A、 Bを中心点としたそれぞれの座標を示

す。両辺に μ(r A)exp(ーぼりを乗じ r(r， e ， 併)の電子の座標について積分したものと、他方、

μ(rB)exp(ix r) を乗じ積分したものから、おのおの次の2式を得る 。
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(2-8a) 
1_ f. ¥ _ :-1;. I dao (t)σ dbo(t) 1 

VAAaO(t) 十九8bO (t) = ih~ ~ケ+SA8一一寸
1 dt nD  dt J (2-12a) 

(2-8b) 
L f. ¥ _ :-1;. I C' dao (t) I dbo (t) 1 

九AaO(t) + 九8bO (t) = ih~ S8 一一一+一一ート1 ~8A dt ' dt J (2-12b) 

を満足する 。 単純元素の場合、第一励起状態のエネルギーE]が基底状態、のエネルギ-E。より

も十分高いため
ここで

α(EI-~。2>> 1 
hν 

r [ itz θlfI~(rA) ，.， A ，~ , , ，，， A ，~ '" ."Af_ J ﾁ _  mv
2 

M= l( -7Cosh ーで~lfI;(r，，)+ り (rA)VBVJ(rA)it--ァ
J 1 LV GrA J 斗 (2-13a) 

(2-9) 

を満足する 。 ここで a は相互作用長さを表し通常lA程度が用いられる。この条件は励起状

態の間有振動数の逆数が対象としている衝突時間に比べて大きいとし、基底状態のイオンと

原子を衝突させた場合、衝突後も基底状態、の原子とイオンとなり、励起状態への電子の移行

はないことを意味している。この場合、波動関数は m=n=O の基底状態のみで展開してもよ

い。 ここでは m=n=O として計算を進める。ランダムな衝突過程では原子の方向を区別でき

ないので、原子の波動関数は 0 、併について平均したものを考えて良い。すなわち、

r r itz ..." dlflg (ro)...A , "...",. " , ...0 ,.. , mv2 ,,,"f_ \ ,,, Of_ ¥1 ~.._( ;mvr� 
~o = I ~一一cos8 B

V 'l' ~\'O' lfI~(r，，)+ り (r，，)Volflg (ro) 一 ~lfI~(r，，)lfIg(ro)~expl -i ''':' Idr 
J 1 2v 

D dro 
'V ' ~ ' 'V ' ~ ' u'v . u ' 4 

，

v' ~ '
，

v ' u ' J .，円/
(2-13b) 

r [ i高 θlfI g(ro ) ..， Of~ ¥ , .., Of_ ¥11 .., Of_ J ﾁ _  
mv2 

~o = I ~一一cos80 
-T ~ 

, 11 , 
lfI; (r 0) + ば(ωv" lfIg (r，ρdr一一

J1 2v B hl  (2-13c) 

r r i� ." dlfl~ (r")._B" ， ._O ， ."，.._，，，. ， mv2 ， ..o ，_ \ ，.."，_，l ~.._( : mvrì 
BA = I {-:" cos e" 一十ムバ(ro)+ lfI;(rB )Volflô(r，，) 一ー7 lf1;(rB) lfIô(rA )同li~ldr

J 1 2ν 町 4' V U' V '"I" �)  (2-13d) 

¥jI(r) = R州
(2-10) 

ら，，=f lfI ~(rA )lfIg(ら)叶i午)dr
(2-13e) 

となる 。 い (r)は方向に依存しないので今後件 (r)と表わす。波動関数[式(2-6) 、 (2-7 a) と (2-7b)] 

を式 (2-4)に代入すれば次式をうる 。
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{-i~ 抑(ト ) m ..2.. ,/.. ¥ , lT ..d.. ¥ 1 -iTmOA3--72V(ら)+九州)ドxp(ix 巾o (t)
を表す。式(2-12a) と (2-12b) を連立させれば次式を得ることができる 。

dao (t) _ 1 
J V AA - V8A S A8 ~ f I ¥ _j_ 

VA 8 一九8:'AfJ J.. f +¥ l -一一一一~ rAA _r8~uA8 内 (t)+
r 
~8 ~'8~~A8 bo(t) ~ 

dt ihl l-SoASAo V " l-SDASAD 
v"l 

l ~ '-'8A"'A8 • IoJBAIoJAB ) (2-14a) 
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dbo(t) _ 1 J ~ -V S BA _ I._ \, VBB - VARS RA '- I._ ¥ I 一一一一ーイ 刈 AA"-'BAGo(t)+BB • AB 削 bo (t) ト
dt ih l 1-SABSBA V " 1-SABSBA V " J 

2.3 計算結果と実験値の比較

(2-14b) 半古典法による計算の妥当性を確かめるために、今日まで測定されてきた元来の'長験結果

との比較を行う 。 実験報告数の少ない元素の場合、計算結果との一致を議論することは困難

となる 。 従って、電荷移行過程に密接に関係し、かつ、すべての元素に共通となるパラメ ー

タを関数として、実験データと計算結果の比較を行うことがイヲ効である 。 低速度領域で、 イ

オンx+とその原子X を衝突させた場合の共鳴型電荷移行断面積は、 主 に衝突相互作用の際に

形成される分子状態XJの最も低い状態のポテンシャル曲線で決定される 。 このポテンシャル

曲線は、原子Xの電離ポテンシャルに密接に関係している 。 簡単に言うと、原子の電離ポテ

ンシャルが大きい元素は電子を強く束縛しているため、電子が取れにくい 。 つまり、電荷移

行が起こりにくい(断面積は小さい)。逆に小さな電離ポテンシャルの場合、電子は弱い力

で束縛されているので電子が取れやすい。つまり、電荷移行しやすい(断面積は大きい)。

衝突速度を固定し、断面積を電離ポテンシヤルの関数としてプロットしたものを凶2-2 に示す。

図(司、 (b)はそれぞれ衝突速度 1>く 106cm/sec と 1 X 107 cm/secのときの実験結果 (0 ) と計算結果

(+ )を示す。計算結果は今日までに報告されてきた実験結果と士 15%-....25%の範囲内で一

致している。 2.2章でも述べたように、計算は第一励起状態のエネルギ一時が基底状態æo~こ比

べて十分高い元素にのみ適用できる。つまり、次のMasseyの判別式を満足している元素であ

る。

これは、 A原子と B原子の波動関数の係数の時間変化に関する式である。ここでは初期状態と

して、原子Aが電子を占有するため、波動関数の係数はそれぞれ |α 。(-∞) I = 1 ~ 

I bo ( 一 ∞) I =0とおける 。 衝突後、電子がBに占有されれば |α。(+∞) I =0、 I b o(+ ∞) I = 1 

となり、電荷移行したことになる。電荷移行するか否かは原子Bの波動関数の係数を調べれ

ばわかる 。 ゆえに電荷移行確率はp= I b o(+∞) I 2 と表される。式(2-14a) と式(2-14b) を連立さ

せれば係数 bo(t) は得られる。個々の原子A、 Bの波動関数はHermann と Skillman [1] らにより

Hartree-Foc1くー S later法で、計算されたものを用いた。この波動関数を用い、式(2-] 3a)ー(2-13f)の積

分を実行し、係数 bo(t) が計算できる。

実際に、半古典法により電荷移行断面積 [2] を計算した。計算では、積分は2つの核のまわ

りの (r， e， cþ)の正方形メッシュを用い、l(泊の衝突速度 v の値について行った。それぞれのメ

ッシュの間隔は

I:1r = rmax 11 00 

1:1<j> =π/9 

1:19 =π/90 

!:1.b = rmax 1100 

位=凶t=~(~ム -b
2
) 1100 三笠>> 1 

hν (2-15) 

である 。 ここで、仏似は|戸(り I =0.001 を与える最大値 rである。これらの値の選定により起

こる固有の数値誤差は、衝突速度 106-107 cr山氏、 107-10 8 m/secの時、それぞれ10% と 5%であ

った。 この計算誤差は実験結果の分散に比べ小さいものであった。計算誤差が大きくなる速

度まで計算した。この限界速度は la.u.付近で、ここでの計算誤差は約50%であった。

ここで述べた半古典計算は、低速度領域 (<lau.) を対象としたものであり、基底状態と

第一励起状態のエネルギーが十分離れている単純元素に限っている。複雑元素の場合、基底

状態、に近接した励起状態をもつため、波動関数は励起状態を考慮した固有関数で展開する必

要がある 。 そのため、展開式のm、 n は励起状態の数とする必要がある。このように多くの励

起状態を考慮した場合、計算では厳密に解けなくなる。

ここで、 /1 1とfミー尽を示す。計算と比較した元素の中で /1 Eが最も小さいものはBaで、あった o

Ba の場合、L1E = 9034cm- 1 である。ゆえに、計算は L1 E注9034cm- 1 の元素について有効なもの

である。測定報告のない元素のほとんどが L1 E<9034cm- 1 のものであり、中でも、希土類元来

は特に /1 Eが小さい。例えば、 Gd はL1 E=215cm- 1 、 Yは /1 E= 530cm- 1 である 。 実験データが全

くないので、現時点では、半古典法による2準位近似計算は fjE孟 9034cm- 1 の単純元素には有

効であるとしかいえない。また、図にはRapp&Francis[3]の計算結果と共鳴型簡易公式の結果

を破線と実線で示した。簡易公式については2.4節で述べる。 Rapp&Francis らは、限られた原

子について、その共鳴型電荷移行断面積を計算している。この計算手法は、取り扱いが簡単

なため今日まで幅広く用いられてきが、計算精度が悪いため問題となることがある。

Rapp&Francis らによる断面積は

σ=Eb2 
2 ' (2-16) 
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と表される。ここでI は原子の電離ポテンシャル(eV)、 y=(1/10) 1 /2 、 α。はボーア半径を示す。
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上式(2-16) と (2-17) から

ψ
 

F
 

，
明
一
月
町

内
一
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一
向

山
一
品

(2-] 8) 

民 1-1σ = ~[平J

v=1 X 107 cm/sec 
。実験デ一世

+ 半古興計算
一一簡易公式

•. Rapp&Francls富十.

v=1 X 106 cm/sec 
。 実験デ-9

+ 半古典計算
一一簡易公式

. Rapp&Franc店計算

(2-19) 

となり σoc/ - I の関係を得ることができる 。 図 2-2より明らかなように、水素原子よりも低い

電離ポテンシャルをもっ原子について、 Rapp&Francis らの計算は実験結果との一致が乏しい o

Rapp&Francls らの計算は電荷移行する確率Pを分子基底の波動関数から計算し、波動関数は
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(2-20) 

を用いている(付録Al参照)。ここで、 α。はボーア半径(0.52 X 10・ 10m) 、 I。は水素原子の電

離ポテンシャル (13. 6eV ) 、 I は対象とする原子の電離ポテンシャル(eV)である。この波動関

数は実験結果[4] をもとに導出されたもので、水素原子の波動関数を対象原子の電離ポテンシ

色
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10 
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今日までに測定されてきた元素の断面積と半古典原子基底緊密結合法

により求めた断面積の比較
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ヤルで補正したものになっている。 Rapp&Fr加ClS らの結果は 13.6eVイ寸近で、実験結果と一致し

ているが、電離ポテンシャルが小さくなるとずれが大きくなる 。 水素原子以外の元素は電子

を 2つ以上もつO 複数個ある電子問の相互作用と電子による核の静電場の遮蔽効果により、真

の波動関数は式(2-20)の波動関数とは異なってくる。それゆえ、水素原子以外の元素について

は Rapp&Francls らの計算結果は不正確となる。

ここでは、計算と実験結果の比較を行い、低速度領域において、半古典原子基底緊密結合 ionization potetial (e V) 

図2-2
このことカョら、

本法は単純元素 (f1 E孟 9034cm- 1 ) の電荷移行断面積を計算するのに有効である事が分かつた。

図 2-3に下古典計算により計算したHeの断面積と実験結果を衝突速度の関数として示した。

図より明らかなように低速度領域(< 2.188 X 108cm/sec) で計算結果は実験結果に良く一致し

このように半古典計算は断面積の衝突速度依存性についてもよく説明できる。

]6 

法による計算が測定結果と::!::: 15%----25%の範囲内で一致することを示した。
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2.4 共鳴型電荷移行断面積簡易公式

1930年以降、電荷移行衝突断面積の多くの実験報告がなされてきた。なかでもヘリウムに

ついては39件の報告があり、電荷移行断面積の衝突速度依存性が詳しく調べられている。ま

た、 2.3節で述べたょっに、単純元素の電荷移行断面積は電離ポテンシャルの関数になってい

る 。 この 2つの点に着目し、断面積の衝突速度と電離ポテンシヤルとの関係を見出し、公式化

したものが任意の元素に適用できる共鳴型電荷移行断面積簡易公式 [5] である。

図 2-3に衝突速度(低速度領域)の関数としてHe原子の測定断面積を示す。 Heは最も豊富

に実験されてきた元素であるため、多くの実験データがある。しかし、一般には古い実験デ

ータは新しいものより測定精度の面で信頼度に欠けると考えられるため、ここでは

1963以前(花)のものは参照しなかった。実験データは典型的に::1:50%分散がある。実験が困

難なため、このように大きく分散しているのが断面積測定の現状である。これらの実験デー

タ及び、前節の計算結果に適合し、かつ、比較的簡単な関数で表される曲線が簡易公式とな

りうる。図 2-3(司中の太実線で示したのが共鳴型の簡易公式衝突速度依存性曲線である。この

曲線 σ ぬ(v) (an 2 ) に用いた関数は

σHe(V) = A' -B'loglo V 
(2・21)

である。ここで、 A'=7.45 X 10 ・ 15 、 B'=8.72X10-16 、 V は衝突速度(cm/sec) を示す。依存性曲

線に 2次のlog ， ov を用いても実験結果とより良く一致するようであるが、最も簡単な式 (2-21) を

用いても、実験データの分散内で一致していることから、式(2-21) を断面積の衝突速度依存性

曲線として用いることにする。

任意の元素に対しては、絶対値は、前節の図 2-2 に示した断面積の電離ポテンシャル依存性

の関係から求めた。実験により得られた断面積は::1: 50%の分散があり、かつ、データが少な

いため、実験データのみから断面積の電離ポテンシャル依存性を議論することは危険である。

そこで、前節の計算結果も含めて、断面積の電離ポテンシャル依存性の関係を調べることに

した。図 2-2(a)、(b)より断面積と電離ポテンシャルは

σoc 1 -1.5 

(2-22) 

の関係があることが分かった。図2-2(a) 、 (b)中に式(2-22)の関係を実線で示す。式(2-21 )と (2-

22) の関係から任意の単純元素の断面積は次式となる。

的)= (A -Blog1o νl( :.f' 
(2-23) 

これが「共鳴型簡易公式j である。ここでA=1. 81 X 10- 14 、 B=2.12X 10- 15 、 I。は水素の電離ポ
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図2-3 He原子の共鳴型電荷移行断面衝突速度依存性

(a)実験結果は記号と細実線で示した。細破線が2準位近似計算結果、

実線が簡易公式で用いた曲線を示す。 (b) は (a)の一部を拡大したもの。

(b)には曲線の密集を避けるため簡易公式曲線を示さなかった o
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テンシャル 13. 色V、 I は対象元素の電離ポテンシャル、グ(りは電街移行断面積(an 2 )で、ある。

このように、実験結果と半古典原子基底緊密結合法の計算結果から、単純元素の電荷移行断

面積 σ は電離ポテンシャルI と σ ∞1- 1 . 5の関係があることを見出した。また、 Heの実験デー

タより断面積の衝突エネルギー依存性は A'-B '!og IOV で表されることが分かった。式(2-21) と

(2-22)の関係から任意の単純元素の電荷移行断面積を評価できる共鳴型簡易公式を得ることが

できた。この共鳴型簡易公式を、本研究で測定する複雑元素の断面積の議論、考察のための

参照用表式とする。

(注)

この年代には重要な意味はない。 1934年 ~1985年の間に 39件の報告があったにで、便宜上

新しい 19件を引用した。 20件目の報告が1963年の発表されたものである。

20 

2.5 2 準位近似計算法の限界

2.3節で述べた計算では移行電子の波動関数として、基底状態の悶有状態、で展開したものを

用いた。つまり、対象とする元素は第一励起状態が卜分に基底状態から離れていると仮定し、

基底状態のイオンと原子を衝突させれば衝突後も基底状態になるという21!~位近似による計算

であった。実験報告のある単純元素(L1 E孟9034an- 1 )については、この 2準位近似計算で十

分に説明できることを2.4節で示した。本研究で対象とする複雑元素は基底状態と第」励起状

態、のエネルギー差(L1 E) が小さい。ここでは、どの程度の L1 Eまで、 2準位近似が適応でき

るかをMasseyの判別式により評価し、 2準位近似計算法の限界について述べる。

衝突前の原子とイオンは共に基底状態にあり、低速度領域を取り扱うものとする。相互作

用長さを α(m)、衝突の相対速度を V (m/sec)~ 第一励起状態、と基底状態のエネルギー差を L1 E(乃、

プランク定数を2π で割ったものを h とするとき、もし

三笠>> 1 
hν (2-24 ) 

であれば励起状態へ移る確率は極めて小さくなる。式(2-24)の意味は L1 E/ñ が励起状態の阿

有振動数を示しており、 α/v が相互作用時間を示している。この相互作用時間と固有振動数

の積が大きい時、つまり低速度衝突では内部状態が断熱的に変化し衝突後はもとの状態(基

底状態)に戻ってしまうことを示している。一方 L1 Eが極めて小さく

三全E 三 1
rzv (2-25 ) 

となると低速度の衝突であっても内部状態が断熱的とはならず衝突後励起状態に移る。本研

究で対象とする元素のGdの場合L1E=215cm-1...__ 1719cm- 1 、衝突エネルギー (速度)範囲は20

~ 1000eV(4.96 X 105 -----3.51 X 106cm/sec)で、ある o a は通常lÃ程度が用いられる。これから Gd の

場合

0.116 <三笠<6.529 
rzv 

の範囲と計算される。この結果から、基底状態のGd原子と Gd イオンを衝突させても、衝突後、

基底状態、に近接した励起状態へ移行する非共鳴型電荷移行過程も十分可能と考えられる。こ

のため2準位近似計算は適用できない。また、断面積の計算に重要なのは波動関数であるが、

断面積を決めるのは特に波動関数の裾の部分である。このような裾の部分の詳細については
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電荷移行断面積測定装置の開発第 3 章

は じめに

今日まで、全く議論されておらず、複雑元素の断面積の計算には前節で用いた波動関数が妥

ヱ~であるかどうかは明らかではない。

以上のような背景から、新型直交ビーム衝突装置を開発し、希土類元素の電荷移行断面積

の測定を行うことにした。 3.1 

アルカリ族、希ガスのような単純元素以外の元素 につい

ては電荷移行衝突断面積を知るには、理論計算は困難であり、測定する必要がある 。 電荷移

行衝突測定手法の原理は簡単である 。 つまり、標的となる原子 を用意し、それに「銃弾」と

なるイオンを衝突きせればよい。 この反応の断面積測定のためには衝突により 生成されたイ

オンと元のイオンを分離できなくてはならない。 加えて、原子衝突の研究で興味があるのは 、

2 章までに述べたように、水素、まとめ

木章では単純元素の低速度領域での電荷移行断面積を2準位近似で計算し、今日までに測定

さ れてきた元素の実験結果と計算結果との比較を行った。 2準位近似による計算は断面積を評

価するのに有効であることを示した。 得られた結果をまとめると次のようになる。

2.6 

衝突断面積の衝突エネルギー依存性である。そのためには衝突させるイオンはエネルギーの

揃ったものを用いる必要がある 。

原子生成とイオン生成の難易の目安としては元素の融点と電離ポテンシャルを見るとよい。

すべての元素について融点対電離ポテンシャルの関係を図3-1 に示す。図より測定報告例の多

い元素は比較的融点、 電離ポテンシャルが低いことが分かる。希ガス族に関しては、電離ポ

テンシャ ルは高いが、通常気体なので放電によりイオンの生成ができ、比較的実験は容易で

あるので実験報告も多い。

の対称型電荷移行断面積は2準( 1 ) 今 日 までに測定されてきた単純元素 (L1 E注 9034an- 1 ) 

位近似計算で良く説明できることが分かった。

( 2 )実験結果と半古典原子基底緊密結合法の計算結果から、単純元素の電荷移行断面積 σ

は電離ポテンシャル I と σ ocr1 . 5 の関係があることを見出した。また、 Heの実験デー

タより断面積の衝突エネルギー依存性は A' -B' JoglOv で表さ れる こ と が分かった。この

2つの関係から任意の単純元素の電荷移行断面積を評価できる 「簡易公式j を得る こと

ができた。 この共鳴型筒電荷移行断面の簡易公式を本研究で測定する複雑元素の断面

積の議論、考察のための参照用表式とする。
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L1 E ---数 1∞an- 1 のような !J. E が小さい元素の電荷移行衝突はMassey の判別式か ら 、 共

鳴型電荷移行衝突のみとはならず、非共鳴型電荷移行衝突 も可能となる 。 2準位近似計

算を多準位系に拡張すれば L1 E の小さな元素の断面積を計算で きる が、 厳計算は現在

のところ極めて困難である。また 、 実験報告 もほとんどない 。 このとか ら

!J. E---数 100cm - 1 の よ うな小 さ い元素については実験的に断面積を測定する必要がある 。

参考文献
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[1] F. Herman and S. Skilman, Atomic Structure Calculations (Prentice-Hall, Engelwood Cliffs, 

NJ,1963) 

[2J S. S品切be and Y Izawa, Phys. Rev. A, 45, 252(1992) 

[3J D. Rappand W. E. Francis, J. Chem. Phys. , 37, 2631(1962) 

[4J 1. P. Iovitsu and N. 1. PalIas, Sov. Phys. Tech. Phy s., 4 , 781(1960) 

[5J S. Sakabe and Y. Izawa, Phys. Rev. A, 45, 2086(1992) 

原子、イオン生成の難易の目安となる元素の融点と電離ポテンシャル図3-1

23 22 



本研究で対象とする希土類元素については融点、電離ポテンシャルの高い金属であるため、

高密度のイオンを生成することが容易ではなか った o 原子気体を作るには、金属の場合、融

解して蒸気を作らなければならない。金属蒸気生成には、装置が比較的簡単な抵抗加熱法が

よく用いられているが、抵抗加熱法では、 Gd 、 U等のような高融点をもっ元素では、高精度

測定ができるのに十分な密度の蒸気生成が困難である。そこで、 1500
0

C程度の融点をもっ元

素についても十分に加熱できる電子加熱法に より、原子蒸気を生成する必要がある 。

イオン生成はこれまで主に電子衝突電離、放電電離が用いられてきた。電子衝突電離では、

電流を流したフィラ メントから放出される熱電子を加熱し、標的原子に衝突きせイオンを生

成させる。この場合、電子密度は空間電荷効果により制限を受けるため、研究室レベルで十

分に高い密度のイオンを作り出すことは困難である。一方、放電電離では、熱エネルギー付

近の在イオンが作り出される。このイオンは、負の電位により放電プラズ、マから引き出され

る。出てきたイオン流は、質量の異なるイオンや時には電荷の異なるイオンが含まれており、

エネルギ一、ノ7向もそろっていない。そこで必要な種類のイオンを質量分析器で選別し、そ

の後イオンレンズ等で集束してからエネルギ一分析器を通してエネルギーを均一化する。こ

の方法は原理的には、どのような元素に対しても適用可能であるが装置が大型になり、最終

的に選択されたイオンの量は、分析器、イオンレンズ等の装置の透過率によりわずかな量に

なる 。

最近の レーザー技術の急速な進歩により、高出力、狭パルス幅、広発振波長域のレーザー

が用いれるようになってきた。これにより、イオン生成法のーっとして光電離法が優れたも

のとなってきた。 木研究では、 ArFエキシマーレーザーと XeClエキシマレーザーポンプ色素

レーザーの 2 種類のレーザーを用いてイオン生成を行った。ArFエキシマーレーザーは平均出

力 1oOmJ/ pulse、パルス幅21郎氏、繰り返し 60Hzのものである。この場合、1. 2 X 1014 (個/

cm3 )の高い光子密度が実現できる 。 さらに集光すれば、 2.7XI017 (個/crrc'3)程度まで大きくで

きる。例えば、 Gdでは、光電離断面積はグ p=2.7 X lO-18cm2 (実験値)である。光子密度が十

分に高いため、レーザ一光と原子との相互作用領域でほぼ1∞%の原子が電離される。一方、

色素レーザーは干均出力2OmJ/pulse、パルス幅17川氏、繰り返し80Hzのものであり、 312nm

...._ l036nmの範囲で、波長可変で、ある 。 色素レーザーも高出力のため「多光子」電離過程により

イ オンを生成できる。 また、波長可変であるので生成イオンの励起状態を制御することがで

きる。これにより、イオンの励起状態を制御した電荷移行衝突実験が可能になる。イオン生

成法の特徴について従来の装置と本装置を比較したものを表3-1 に示す。

著1fは、原子蒸気生成に電子ビーム加熱法、イオン生成にはレーザ一光電離法を採用した。

本章では希土頒元素の電荷移行断面積を測定できる装置の開発を行い、本装置により得られ

る断面積が妥当であることを述べる。

24 

表3-1 従来の衝突装置と本研究で用いた装置の比較

従来の研究に用いられていた装置 本研究で用いた装置

(フィラメントによる電子電離方式) (レーザ一光による光電離方式)

多価イオンの除ギ去、エネルギーの選別要
のため工ネル ーアナライザーが必

エネルギー幅が小突さいので 、 そのまま
原子ビームに衝 させられる。

イオン源を衝突領域の近いところに置
ける。

単制御色性がよいのでイオンの励起状態の
可能

(機械的チョッパーによる変調) (パルスレーザーを用いた)

原子をビーム中にチョッパーイを言入れ、変 パルスレーザーを用いるので衝突不事象
調比 かげけることにより衝突 号の S/N がパルス的に起こり、チョッパ一 要
を上る

エネル成ギー集可光能度が高たいので高密度イ
オン生を にし
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3.2 電荷移行断面積測定用直交ビーム衝突装置の開発

3.2.1 電荷移行断面積測定法

1930年以降多くの電荷移行衝突に関する実験報告がある。今日までの電荷移行断面積の測

定方法を大別すると主に三つの方法になる。( a) 直交ビーム法(crossed-beam me出00) 、 (b) 

減衰法(attenuation me出00) 、 (c) 合流法(merging method) で、ある。ここでは、それぞれの測定手

法の特徴について述べ、希土類元素に適用できる測定法を考察する。

( a) 直交ピーム法 [1]-[3]

原子とイオンを共にビーム状にし、 900 の角度で衝突させる。衝突後、原子中に含まれて

いる電荷移行イオン量と入射イオン量との比から電荷移行衝突断面積が得られる。この 900

の角度は、直接弾性散乱したイオンの影響を受けにくい角度である。電荷移行衝突は非弾性

衝突のため、電荷移行イオンは原子ビーム中に含まれる。一般に、このイオンは低い確率で

生じるため、測定されたイオン信号の S/Nが問題となる。そこで、原子ビーム中からイオン

レンズ等で引き出し、選択増幅器や位相敏感検波器を用いて測定される。この方法で、電荷

移行衝突断面積の絶対値を知るには、イオン検出特性を知る必要がある。しかし、異なる衝

突エネルギーでの相対的な値については、精度の良い測定が行える。

( b) 減衰法 [4]-[7] 

十分に高い圧力の原子気体中にイオンを入射すると電荷移行衝突によりイオン量が減衰し

て、イオンが抜けてくる。この入射イオンと減衰イオン量の比から電荷移行衝突断面積が測

定できる。この方法で問題となるのは、入射イオンと減衰を受けたイオンを同時に測定でき

ないため、測定の間で入射イオンを一定に保つことが必要である。また、この方法では、衝

突長を長くするか圧力を高くすれば、減衰量を大きくでき、測定精度が良くなる。しかし、

弾性衝突散乱、その他の衝突による影響を評価する必要がある。この問題が解決できれば、

最も良い方法である。従来までは、気体元素や十分に高い密度の原子が生成できる元素に適

用されてきた。

( c) 合流法 [8]-[10]

10%程度の原子量を含んだ入射イオンを衝突領域で加速し、原子とイオンとの聞に相対的

な速度差を与え、電荷移行衝突させる。衝突後、エネルギ一分析器で電荷移行イオンと入射

イオンを分離し、その比から電荷移行衝突断面積が得られる。この方法では、入射イオンに

数keVのエネルギーを持たせれば空間電荷広がりを抑えることができる。このため、熱速度付

近かそれ以下の衝突エネルギーで有効な手段といえる。この 10%の原子量は、中性原子気体

26 

との電荷移行により生成させるため、 一定量に保つのは困難である 。 また、電荷移行衝突断

面積の絶対値を知るには、イオン検出特性を知る必要がある 。

本研究の対象とする希土類元素は高融点金属である 。 このため均一な金属蒸気を容器に満

たすことは技術的に困難である。つまり減衰法は不適当と考えられる 。 合流法は、熱速度付

近かそれ以下の衝突エネルギーで有効な手段であるが、原子を気体中性原子との電荷移行衝

突により生成しているため、高精度実験には向かない。 このような、各法の特徴をふまえて

希土類元素に対しては直交ビーム法が最適と判断した。
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3.2.2 電荷移行イオン量測定法

電荷移行衝突実験を行うには、原子とイオンを用意する必要がある。原子は電子ビーム加

熱法で生成し、イオンはレーザ一光電離法により生成した。本装置の特徴はレーザ一光電離

によるイオン生成法にある。レーザー光は集光性がよいことから高密度のイオンを生成する

ことができる 。 また波長可変の色素レーザーを用いることにより主イオンの励起状態を制御

した実験が可能である。測定手法として本研究の対象元素に適用できる直交ピーム法を採用

し、装置の開発を行った。 開発に際し、次の点に注意を払った。

( 1 )対象とする衝突以外は極力排除する必要がある。対象外の衝突として残留気体分子と

イオンの相互作用が考えられるので、測定は高い真空度下で行う必要がある。残留気体の密

度が実験対象元素のものの 1/1∞以下となる真空度(実験では3X 10 ・8Torr) で実験を行うこと

にした 。 本装置ではイオン生成にレーザー光電離法を採用した。この場合、レーザーの散乱

光により原子蒸気中にイオンが生成され、電荷移行イオンとして測定される可能性がある。

そこで、レーザ一散乱光の防止を強化した。

( 2 )高精度測定をするためには、衝突により生成された電荷移行イオンを効率よくかっ安

定に捕集し測定する必要がある。そこで、イオン生成領域、衝突領域、電荷移行イオン捕集

領域に中空球電極を採用し、 3領域をそれぞれ独立化し、各領域のポテンシャルが互いに影響

しないように電磁遮蔽を完全なものにした。

電荷移行イオンが効率よく捕集される 3つの領域の最適な配置を静電場分布計算により調べ

~ 

z 一一一..-

入射イオン軌道 入射イオン検出器
電荷移行イオン軌道

図3-2 電場分布計算
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た。図3-2はその一例である。各電極に印加した電圧を図中に示した 。 等電場分布の間隔は

5Vである。ビーム追跡により入射イオンと電荷移行イオンの軌道を計算し図に示した。図示

した電極配置の場合、入射イオン及び電荷移行イオンが電極に衝突する事なく検出器まで導

かれていることが分かる 。 入射イオン、電荷移行イオンが検出器により最も効率よく回収さ

れる電極配置と電極電圧が得られた。これを基に装置の製作を行った 。

新型直交ビーム衝突装置を図3-3 に示す。直交ビーム衝突装置は真空容器中に置かれている 。

真空容器は2台のターボ分子ポンプにより排気され、 --10・9To打程度の真空Jt まで到達する 。

電子ビーム加熱により金属蒸気を生成し、 4mmX4mmmコリメーターを通過させ 2 本の蒸

気ビームにする 。 一方の蒸気ピーム (B2) にパルスレーザーを照射しイオンを生成する 。 イ

オン生成領域の両端にある電極に電圧を印加し、生成イオンをイオンレンズにより 9ぴ偏向

させ引き出す。 8X2.5mmのコリメーターにより原子蒸気幅よりも狭い幅のイオンビームを作

り、 一方の原子蒸気ビーム (Bl )に衝突させる。衝突後、通りぬけてきたイオンはイオンコ

レクターで測定され、電荷移行イオンは上部に設けた 3極球状電極で集められ、検出器

CEM(Ceramic Electron Multiplier; CERA TRON E旧2061B)に導かれ測定される 。 この一つの信号

の電荷量の比から断面積が得られる 。 本装置ではイオン生成にパルス色素レーザーを用いた 。

このため、衝突事象はパルス的に起こり、 1 レーザーパルスの照射により、 l つの断面積を得

ることができる 。 また、電荷移行断面積の絶対値は、後述の較正実験により得ているので、

他の実験データや物理定数を用いる必要は全くない。
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Gd実験で得られた典型的な主イオン信号波形と電何移行信号波形を図3-4に示す。 電荷移行

イオン信号波形が電荷移行衝突によるものか否かを確かめるために、蒸気ビーム Bl 、 B2中に

シャッター (S 1 、 S2) を設けた。このシャッターの開閉の組み合わせにより、信号が電荷移

行衝突によるものであることを確認した。 蒸気ビームBl と B2が共に存在する場合 (1~3 -4 (a) )、

主イオンビーム信号と電荷移行信号が観測される。測定信号波形を凶の下部に示す。 信号波

形の縦軸は電圧を示し、横軸は時間 (2∞μsecj div) を示している 。 次に、シャッタ - 2 を閉

じ衝突させる原子ビームをカットする(図3-4 (b)) 、主イオン信号は観測されるが、原子ビー

ム B2がないため電荷移行信号は測定されなくなる 。 シャッター2の開閉により電術移行信号と

判断できた。シャッター2を閉じた時、わずかなイオン信号が観測されている 。 これは、次の

2つ過程により生成されたものであると考えられる。

alomic beam 

electrode 10 collect 
charge Iransferred ions 

10 monilor 

electrodes to extract 
and accelerate ions 

Gd + hν 

Gd+ + N2 

Gd+ 

ーー惨 Gd + N2 + 

(3-1) 

(3 ・2)

式(3-1 )はイオン生成用レーザーの散乱光により生成されたイオン成分を示し、式(3-2)は真竺

チャンパー中の残留ガスとイオン問の電荷移行衝突により生成されたものを示している 。 危

荷移行イオン信号量とシャッター 2の閉時の背景イオン信号量をそれぞれS 、 N とすると、

S jN > 1 ∞になる。背景イオン信号の測定断面積への影響は 1%以下と無視できるほとぐ小さい

ことが分かる。

crucible for calcium vaporization 

electrodes for 

charged particle 

suppresSlOn 

f ﾀ  

図 3-3 新型直交ビーム衝突装置(電荷移行イオン捕集法)
S1 :open S2:open 

電荷移行イオン

2mV/div 
---
-
-
ar
e
-
-
1
4
 

• • 
•• 
、
，

•... 

aa

, •• , •• 

1

，
。
、

• 

入射イオン
:::jjjjk;;;:j 

2mV/div 

亡二

S1 :open S2:close 

4
0
・
白

e・
・
・
'
・
0
守
4
1
1
・
白
・

γ
，
，•• 

-o
, 

S1 :close S2:open 

-一一一._ .. ... .. . .ー ーー ーーーー ー，..一 司F 守.'一 一 ー ・ 一一一一

一一ーー _."....・・・ ー ー. ; ・ ・・・・.;・ ー ーーー 一} -_..ー .. 

(a) (b) (c) 

図3-4 Gd実験の典型的なイオン信号波形
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電荷移行断面積 σ は次の 4 つの物理量より求められる。

Nct 一一一+イオンレンズ&CEM 一一+ イオンレンズの透過率 &CEMの利得

④ 衝突作用長 f 

衝突作用長はレーザ一光電離生成イオンを用いて測定した。レーザ一光を原子ビーム B1 に

集光、照射しイオンを生成する。レーザ一光をイオンの進行方向へ移動させ、移動距離の関

数としてイオン量の変化を測定した。衝突長はこのイオン量の空間分布より評価した。

Ni 一一一+コレクタープレート一一..... 2 次電子効果の補正

σ= 
レーザ一光電離法

⑤ 衝突エネルギー制御

電荷移行衝突断面積の衝突エネルギー依存性を測定する際に、衝突エネルギーはパルス

イオン源の両側の半球一平板電極に印加する電圧により制御した。
h
i
l
l
-

doppler shift ( レーザ一誘起蛍光法;しIF)

① 電荷移行イオン量 Nct 

電荷移行により生成されるイオン量Nct(個)は、非弾性衝突過程により生成されるため、原

子ビーム B1 に含まれている。これを原子ビームB1 の上部に設けた三極球状電極で原子ビーム

から分離し、二次電子増倍管で増幅し測定する。電荷移行断面積の絶対値を知るにはイオン

レンズの捕集効率を含めた検出器CEMの増幅率を調べる必要がある。このイオンレンズの捕

集効率を含めたα五4の増幅率は別に測定した。

② 入射イオン量 Ni 

電子ビーム加熱により生成された蒸気流の上方に二つの穴のコリメーター板を置き、二本

の原子ビームを作る。まず、原子ビーム B2に垂直にパルスレーザ一光を照射し、ビーム内の

原子を光電離することにより 、 高密度イオンを生成する。レーザ一光により生成されたイオ

ンは、イオン源の両側に置かれた電極間の電場により引き出される。イオン レンズ (口径8X

2.5mm) を通し、パルスイオンビームとして他方の原子ビームB1 と衝突させ、 電荷移行を起

こす。衝突後通り抜けてきた入射イオン量Ni(個)は、イオンコレクターにより測定される 。

この際、エネルギーの高いイオンがコレクタープレートに入射するとき、コレクター表面か

ら 2次電子の放出がある。入射主イオン量の補正を行うため、この2次電子の放出量も別の実

験により測定した。

③原子ビーム na 

原子ビーム na (個/cm3 )は、原子ビーム流束 f(個/sec ・ cm2) と原子ピーム速度 v(cm/sec) よ

り

na=f/v 

の関係から得られる。原子ビーム流束f については膜厚モニター(水晶振動子)により測定

し、原千蒸気速度はレーザー誘起蛍光法により測定した。同時に、放射2色温度計により溶融

金属表面温度を測定し、原子蒸気との関係についても調べた。
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Gdの加熱表面温度と状態密度分布の関係
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原子ビームは、熱速度で流れる金属蒸気を 4mrnX4mmのコリメータを通すことにより生成

した。金属蒸気生成には、高温加熱が可能で、るつぼの腐食を妨げることのできる電子銃加

熱を用いた。蒸気流束 f(個/s配・ cm2 )は、ビーム下流部に設けた水晶振動子型膜厚計で測定

した。蒸気中の原子の平均速度 v (crrレ/ sec)は、レーザー誘起蛍光法による蛍光のドップラー

シフト量より実験的に測定した。加熱されている金属の表面温度は 2 色温度計を用いて測定

した O るつぼの上方、 240mrnの位置(後述する原子ーイオン相互作用領域)での原子蒸気密度

と友面温度(原子の平均速度から計算したもの)との関係を図 3-5 に示す。図中の曲線は飽和

蒸気圧曲線 [11]-[13] より計算した相互作用領域での密度である。 Gd 、 Y、 Caいず、れも曲線と

良く一致する。安定した蒸気原子を長時間生成できるのは、いずれの元素も 101ûcm-3程度で、

あった。

原子蒸気生成は Gdの場合、 2∞OKに加熱して行う。この場合、原子は熱衝突励起により、

基底状態に近接した励起状態へ分布すると考えられる。レーザー誘起蛍光法[ 14] により、そ

の励起状態密度分布を測定した o Gdは前章で示したように、基底状態9D20に近接した4つの

励起状態 [9D 20 (215cm- 1 ) 、 9D30(533m-l) 、 9 D 4 0 (999cm- 1 ) 、 9D s O (1719cm-1) :1をも

(図 1-4参照)。パルス色素 レーザーを用い下順位9D20 、 9D30 、 9D40から同じ上順位

9F 3 (27042cm- 1 ) へ共鳴選移させる。同様に下順位9D40 、 9D50、 9D60についても同じ上順

位7GS (27572cm- 1 ) へ共鳴遷移させる。共鳴後おのおのの上順位9F 3 、 7G Sから放出される
蛍光なを測定し、その強度比、統計的重率、レーザ一光偏向による遷移を考慮し状態密度分

布を評価した。得られた状態密度分布はそれぞれOcm-1 (18 %)、 215cm- 1 (21 %)、

533cmぺ (25%) 、 999cm- 1 (19%) 、 17 19cm- 1 (17%) であった。図3-6に測定結果をまとめ

た。図中の曲線は熱平衡状態を仮定して計算により得られたそれぞれの状態密度分布を示す。

2000Kでの計算結果はそれぞれOcm- 1 (19%) 、 215cm- 1 (22_8%) 、 533cm- 1 (23.3%) 、

999cm-1 (20.4 %)、 1719cm- 1 (1 4.4%)の状態に分布していた。実験結果は測定精度内

(土 5%) で計算結果と一致していることから、生成される蒸気原子の状態密度分布は熱平衡

状態にあり、 加熱されている金属の表面温度で決まることがわかった。

図3-6
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気体分子の第 l イオン化エネルギー

気体分 f 第 イオ ン化エネルギー (eV)

ト七 15.98 

N2 15.60 
02 12.3 

CO 14.01 

C0.2 13.78 

H20 12.62 

研究対象除子 第 a イオ ン化エネ Jレギー (eV)

Gd 6.15 

Y 6.5 

Ca 6.113 

20 

図3・8 イオンビーム特性実験の配置図
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イオンビームの生成と特性

金属イオンはレーザ一光電離法で生成した。

光電離には 2つの万法を採用した。

[ 1 ] XeC1エキシマーレーザーポンプの色素レーザーによる 3光子電離

[ 2 ] ArFエキシマレーザーによる l光子電離

ArFエキシマレーザーは、平均出力エネルギー 1∞mJ/p叫se、繰り返し <80Hz、パルス幅21nsec、

波長 193nm、 l 光子エネルギーは6.42eVで、ある。 XeClエキシマレーザーポンプの色素レーザ

ーは、出力エネルギーは色素に依存、パルス幅は 17郎氏、色素を変えることにより 31 2n m----

1036nm まで波長可変である 。 本研究で対象とする元素は電離ポテンシャルが6eV以上と高い

ので色素レーザーを用いた場合、電離には3光子が必要である。レーザ一生成イオンの諸特性

はArFエキシマレーザーを光源にして調べる。

ArFエキシマレーザーを用いた場合のガドリニウムの電離率を測定した。電離実験では、

ーザ一光を、 F/12の石英レンズで約0.52 X O. 11 mmの大きさに集光し、原子ビーム上に照射

した。このときの光子密度は 2.7X 1017(個/cm3 )で、ある。原子ビーム密度を一定に保ち、レー

ザーパワーを、レーザーパス上に置いたビームスプリッターの角度を変化させ制御した。

ーザーエネルギーは、パワーメーター (Scientech 364) により測定した。光電離により生成さ

れるイオンは、レーザー照射領域の両端に設けた半球-平板電極よりコレクタープレートの方

へ導き測定された。得られた結果を図 3・7 に示す。 Gdの場合、 À = 193nm に対する光電離断面
積 σp二 2.7 X 10- 18cm2 を得た。 この光電離断面積から、 1∞mJ/pulseのレーザーエネルギーを

集光すれば、照射原子を 1∞%電離できることが分かつた。このレーザービームの焦点付近で

は、光子流束(フラックス)が、 8.1Xl027 (個/sec' cm2) になる 。 この光子は21ns配の幅で光

速で走るので、光子密度f\は、 2.7 X 1017 (個/an3 ) になる。生成されるイオン量 Ni (個)は

川 =N川aイ{や1 一以叫p(←一σpnυp〆f
より評価される 。こ こで、 σp は光電離断面積 (cm2 ) 、 Na はレーザーパス中の原子数(個)、
f は レーザーとの相互作用長 (cm) を示す。レーザ一光の集光点では、 σp np R > > 1 となり、
レーザーパス中の全ての原子を電離できる。これだけの強度があると同時に二光子だけでな

く複数個の光子と相互作用する可能性がある。つまり、多価のイオンや励起状態のイオン及

び電離ポテンシャルの高い残留ガス(表3.2 参照[ 15]) のイオンを作り出す可能性がある 。 そ

こで、標的元素以外のイオンおよび多価の標的イオンが生成されていないかを調べる必要が

ある。 TOF (Time of Flight ) 法[16]，[ 17] によりイオンレンズを抜けてきたイオンビームの成分

とエネルギー幅を測定した。

イ オンビーム特性実験の配置図を図 3-8 に示す。 レーザ一光により生成されたイオンは、そ

の両端にある電極により、 90
0

偏向され、縦8mm、横2.5mmのコリメーターを通り抜けた後、

65mm離れた二次電子増供管(Ceramic Electron Multiplier) で測定される。信号の到達時間より、

生成されたイオンの元素と価数を分析し、信号の時間広がりよりイオンのエネルギ一広がり

を測定した。イオンのエネルギーは電極に印加する電圧により制御した。 Gd+イオンの場合

これが、本装置の大きな特徴の一つである。

レ
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の到達時間の測定結果を図3-9(司に示す。 横軸は引き出し電圧、縦軸は到達時間である。実線

は一粒子のGd+イオンの到達時間の計算値を示す。結果は実験値と 一致しており、生成され

ているのは、 一価の Gd+イオンのみと分かつた 。 イオンの運動エネルギー(速度)は半球ー平

板電極に印加した電圧により制御できることも分かつた。

次に、測定信号の時間広がりから、速度広がりを評価した。測定結果を図3-9(b)に示す。

Gdの場合、 10--- 1 ∞~Vのイオンエネルギ一範囲で12%以下の衝突速度幅と分かった。衝突エ

ネルギー 1仙Vで衝突速度幅が最小となっている。これはイオン聞に働く空間電荷効果による

ものと考えられる 。 レーザーにより生成されたイオンはイオンレンズにより引き出される。

衝突エネルギーの増加に伴いイオンの量が増大するため、個々のイオンにクーロン反発力

(空間電荷効果)が働く。衝突エネルギーの高いところでは、この効果が現れるた[18]-[20] 
5 

め速度幅が広がると考えている。

一万、色素レーザーを用いた場合、 1000 100 

potentialof ion source (eV) 

A
W
 

Gd+のイオンコレクターへのTOFと速度広がりの加速電圧依存性

0 
10 1000 100 

potential of ion source (eV) 

(a) 

図3-9

010 
l 光子のエネルギーが対象元素の電離ポテンシャルより

も低いが、 l波長3光子電離によりイオンは生成された(詳しくは4章で述べる)。色素レーザ

ーで生成されたイオンはArF レーザーを用いて生成したイオンと同じ特性を示していた。

以上のように、レーザ一光電離法により生成されるイオンは、一価イオンのみであり、我々

の対象としている速度範囲での衝突エネルギー幅も狭いことが確認された。イオンレンズと

レーザーとの組み合わせにより安定した質の良いイオンビームをつくることができた。また、

次章で述べるが、色素レーザーを用いることにより、イオンの励起状態を制御した実験も可
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能である。

次に、レーザーにより生成されるイオンのイオン電極に よる引き出し特性を調べた 。 検出

器を CEMからコレクタープレート(ステンレス)に取り替えて実験した。 Gd 、 Y 、 caの測定

結果を図 3-10に示す。測定結果はコレクタープレートから放出される2次電子の効果を補正し

たものである (3.3節参照) 0 3つの元素の結果が非常に良く一致している。イオンの速度が

大きくなると、引き出されるイオン量が一定値になる。この値は光電離断面積とイオン引き

出し効率できまる。イオン速度依存性は電極の引き出し効率によって決まっている。光電離

断面積と原子蒸気密度の関係から Gdの場合、 レーザー照射領域に生成されるイオン量は

5.6 X 107個である。飽和する点でのイオン量は 1.2 X 107個であった。この比より引き出し効率
は 2 1. 4% と計算される。本測定装置の主イオン検出可能なイオン量は6.25XI07個である 。
よって、 Gd の場合、約5X l oS cm/sec(20eV)以上の引き出し電圧(イオンエネルギー)につい

て測定可能である。このように、引き出し効率と光電離断面積が分かれば、測定可能なエネ

ルギ一範囲を見積もることができる。

7 5 3 0.7 0.5 
0.01 

0.3 

イオン速度 (X 10 6 cm/sec) 

光電離イオンの半球電極による引き出し特性
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3.3 電荷移行断面積の測定

3.3.1 主イオン測定用コレクターからの 2 次電子放出

電荷移行実験では、コレクタープレートとしてステンレス製の板を用い、入射イオンを測

定した。 コレクタープレートの仕事関数 (5.02eV) に比べてイオンエネルギーが10----1 OOOeV 

と高いため、表面から2次電子が放出される。 2次電子放出により、コレクタープレートに流

れる電流ιは次式で表される。

人。 =j(Y+Z)
(3-3) 

ここで、 y は lつのイオンが衝突することにより放出される 2次電子の数、 Zは入射イオンの

電荷、 Ni は入射イオンの個数を示す。希ガスについては2次電子放出に関する多くの実験報

告 [2] ]がある。しかし、金属原子イオンについては報告例[22]が少ない。金属イオンはコレク

タープレート上に蒸着されるため表面の状態が変わり、仕事関数も変わるので、実験条件に

より 2次電子の放出量が異なってくる。対象としているイオンの 2次電子の放出量を測ること

にした。実験では、コレクタープレートとファラデーカップで測定されるイオン信号の比か

ら 2次電子の放出量を評価した。ファラデーカップの形状は口径2臼run、深さ 3臼runで、材質は

コレクタープレートと同じステンレス製のものを用いた。ファラデーカップを用いても 2次電

子は放出されるが、十分な深さがあるので2次電子は殆どがファラデーカップ内面に当たり再

吸収される [22] 0 得られた臼の結果を図3-11 に示す。図は衝突速度の関数として 2 次電子放出

率を示した O 結果より、コレクタープレート測定の場合、削除Vで20% の2次電子放出率があ

るが3∞eV近傍以下では 1%以下となる。 Gd ， Yの場合、 1∞Oevのイオンエネルギーでそれぞれ

15% 、 24% の 2次電子放出があり、 3∞eV以下になると放出は殆どなくなることが分かった。

この実験結果をもとに本実験での入射イオン量を補正した。
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図3-11 ca イオンのコレクタープレートからの2次電子放出率
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3.3.2 電荷移行イオン測定器の絶対値較正

本実験装置の特徴は、 l レーザーパルスで l つの断面積を測定できることである 。 この方

法では原子密度九や衝突長 f の変動が 1%であれば、その相対測定精度を 3%以下に抑える

ことができる。しかし、断面積の絶対値を測定するには、電待移行イオンの捕集効率を含め

た増倍管(æ1\のの利得を知る必要がある 。 図3-12に較正実験の配置を示す。 衝突断面積測定実

験を行った後、ビームスプリッターで取り出したレーザー光を用いて較正実験を行う 。 本装

置では、電荷移行衝突実験と較正実験を同じ実験条件の下で行える 。 また、他の物理定数を

用いることなく断面積を得ることができる 。

図3-13 に絶対値測定のための実験配置を示す。 パルスレーザーを衝突領域に照射してイオ

ンを生成し 、 これで電荷移行イオンを模擬する。模擬イオンの絶対量は、衝突領域の両側に

設けた中空球電極の一方に電圧を印加し、他方の電極をイオンコレクターとして測定する 。

次に、印加電圧を切り、上部に流れる模擬イオンを上部にある球状電極で90。偏向し、ニ ッ

ケルメシュ(透過率88%) を通し、 二次電子増倍管(æM)で検出し測定する 。 測定されたそ

れぞれのイオン量の比からイオンレンズの捕集効率を含めたαMの増幅率を得る 。 CEMは電

子なだれ効果を利用し増幅しているめ、その増幅率はα~印加電圧に比例して大きくなる 。

la民r beam for calibrallon 

図3-12 電荷移行衝突実験と較正実験の実験配置
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電荷移行断面積測定実験では、 CEMの印加電圧を-2400Vに設定して行った。 -2400V印加時の

αMの典型的な増幅率 [23]はカタログ値より 7.3 X l(fで、ある。模擬イオン量は電荷移行イオン

よりも 104倍程度多いためCEMが飽和する。 CEMの飽和を避けるため、印加電圧を -2400V か

らー 16∞v に下げ、較正実験を行った。また、生成されたイオンはイオンコレクターで測定可

能な量でなければならない。コレクタープレートで検出可能、かつCEMの飽和を避けれるイ

オン量のイオン生成は、レーザーエネルギーを 10----- 280μJ まで減じることにより可能である。

得られたCaの結果を図3-14に示す。図中の直線の傾きから、イオンレンズの捕集効率を含め

た増幅率 1 18 が得られた o -2400V と -1600V のCEMの増幅率の比は、電荷移行イオンを用い

て調べた。その増幅率比は 304.6 であった。 3.595 X lCf が -24∞v印加時のイオンレンズの捕

集効率と増幅率の積となる。ー2400V 印加時の典型的な増幅率と実験で得られた値とを比較す

れば、イオンレンズの捕集効率を求めることができる。 caの場合、イオンレンズの捕集効率

は 49.2%である。対象元素であるY、 Gdの捕集効率を図 3 - 15 に示す。図より、質量数が大き

くなると捕集効率が下がることが分かる。 10 ・12
10・1210 ・1310・14

模擬イオン量 ( C )

電荷移行イオン捕集効率XCEM手Ij得の測定実験結果
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3.3.3 衝突作用長 3.3.4 原子密度の評価

衝突作用長はレーザ一光電離生成イオンを用いて測定した(図3-16)。パルス色素レーザ一光

をレンズ (F/12) で衝突領域にある原子蒸気上に集光する。レーザー波長は予めイオンが生

成される波長に設定しておく。生成されたイオンは電圧2∞v印加の球状電極により 90。偏向

されコレクタープレートで測定される。レーザ一光の集光点をイオンの進行方向に沿って移

動させ、イオン信号量の変化を測定した。集光点は0.25mm間隔で、移動させた。 Caの測定結果

を図 3-17 に示す。各点は 1024回のレーザー照射時の信号を平均して得られたものである。得

られたイオン空間分布の全値半幅より衝突作用長 .e =4.3mmを得た O これは、予めガラスプレ

ート上に原子を蒸着させて、その不透明度より求めた結果と非常に良く一致していた。衝突

領域の原子蒸気の形状は装置内の原子ビーム中に設けた4mmX4mmのコリメータにより決ま

る。 Gd と Yの衝突長は、それぞれ .e =4. 58mm と 4.65mmで、あった 。 caの衝突長がわずかに短い

のは、 Caの場合、加熱領域を制限したことによる。衝突作用長の測定分解能は原子蒸気上で

の集光レーザーの空間幅で決まる。原子蒸気上で集光されたレーザ一光の口径は <1∞μmで、

あるので測定分解能は::t: O.lmmで、ある。

レーザ一光を婦号|

図 3・ 16 作用長測定実験配置

30 

原子蒸気密度 na (個/cm3 ) は、原子ビーム流束 f(個/sec ・ cm2 ) と原子蒸気速度 v (cm/ sec) 

より、九=f/vの関係から得られる。原子ビーム流束f については膜厚モニター(水品振動子)

で測定し、原子蒸気速度はレーザー誘起蛍光法 (Laser lnduced Fluorescence method) [24] によ

り測定した。

原子ビーム流束はるつぼ加熱表面から 375mm離れた位置にある膜厚モニターで測定した。衝

突実験に必要なのは、イオンと原子が衝突する位置での密度である。衝突領域は加熱表面か

ら 240mm離れた位置にある。原子は等温膨張しているために衝突領域と膜厚モニタ一位置で

の原子ビーム流束は異なる。原子ビーム流束は距離の自乗に逆比例して小さくなるので幾何

学的な比により衝突領域の蒸気ビーム流束を換算できるが、密度測定が断面積の絶対値を左

右するため、実験的に測定することにした。衝突領域の原子ビーム流束は、衝突領域の原子

ビームの大きさと膜厚モニター上での大きさの比から得られる。衝突領域での原子蒸気の大

きさは既に衝突長実験で得ている (4.3mmX 4.3mm) 。膜厚モニタ一位置での原子ビームの大

きさは、衝突長測定と同じ手法で測定した。 Caの結果を図 3-18に示す。得られた原子ビーム

の形状はガウシアン分布をしていた。膜厚モニタ一位置では原子蒸気は加熱表面 (11mm 手円

状)の形状が反映しているため円形状になる。実験データにガウシアン曲線を合わせ、原子

ビームの大きさ半値幅10.4mmを得た o Caの場合、モニタ一位置から衝突領域への流束換算比

は4.6 であった。 Gd と Yはそれぞれ6.4、 6.8である。

原子蒸気速度はレーザー誘起蛍光法(Laser Induced Fluorescence me出00) により測定した。実

験配置を図3-19(a) に示す。リング色素レーザーの波長をCa原子のOcm- 1 から 152 1. 067cm- 1 の共

鳴ラインに設定する。レーザ一光を蒸気の速度方向に対し θ =96。の角度で入射する、通過後、

光はミラーで反射し σ=83.7。で再入射する。原子蒸気は96
0

の入射光に対して速度のsin6
0

成分だけ対向に動き、原子は波長を短く感じる。ミラーで反射した光に対してはその逆にな

る。この結果、共鳴波長はレーザ一入射角 (θ 、ぴ)で異なるため、 2つの共鳴蛍光ピークが

あらわれる。 2つの共鳴波長の差 fjF と原子蒸気速度九の関係は

V_ = r= 〆 μF
-1 sin( e- 竺 1 + sinl 互一 α11

1 ¥ 2) ¥2 )1 

(>

E)

(3-4) 
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20 

DI!' 15 
豊臣
,,\ 

310 

5 

20 22 24 
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図3-17 caの作用長の測定結果

となる。ここで、 J は90。入射の場合の共鳴波長を示す。測定結果の一例を図3-18(b) に示す。

これは、レーザーを共鳴波長付近で掃引させ、上準位より放出される蛍光を

Photomultipl1er (R928) で検出しチャートレコーダーで記録したものである。蛍光信号と背景ノ

イズを分離するためいckinamp を用いて測定した。レーザーは 15210.067cm- 1 の共鳴波長付近を

::t: 0.018cm- 1 の範囲で掃引させた。衝突実験と同じ条件の場合、 caの原子蒸気速度は 755m/sec

あった。 Gd 、 Yの原子蒸気速度実験では表面温度も 2色温度計を用いて測定した。 Gd 、 Yの原

子蒸気速度は、表面温度より計算した速度と::t:2%の範囲内で一致する。 Caの場合、安定した
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原子蒸気を生成するため、るつぼに改良を加えた。 このため、表面温度が測れなかったが、

。の表面温度は原子蒸気速度より逆算した値と一致すると考えられる。

3.3.5 高速データ収集装置

。

。 5 10 15 20 

距舷 (mm)

25 30 

本装置では、原子蒸気は 10 ccの試料に電子ビームを照射し加熱して作っている 。 当然、る

つぼの中の試料が少なくなると、原子蒸気密度に時間的な変化が生じる 。 7 ----8α のガドリニ

ウムを、電子銃加熱 520Wのパワーで一定加熱 (2000K) した場合、 15 分後に原千密度が2%程

度増加する。密度変化により生じる測定精度の悪化を防ぐために、データの収集、処理を l白

速化し短時間にデータを得る必要がある。

図3-20 に著者が開発した高速データ収集処理システムの構成を示す。 電千ビームの発生部

に流れる電流は、商用交流をサイリスタを介して直流化したものであるので、商用周波数の

微少変動がある。よって、蒸気密度も同じ周波数で変動すると考えられる 。 この影響を緩和

するために、 60Hzの商用周波数でパルスレーザーをトリガーしレーザーと向調させ、イオン

を生成した。生成イオンは半球電極と板電極に電圧 (V l ，V2) を印加し引き出されるため、イ

オンの衝突エネルギーはこの電極に印加する電圧で決まる (3.2.4参照)。プログラマブル電

源に指令を送り電極に印加する電圧(Vl ， V2)を制御した O イオンコレクターにより測定される

入射イオン信号 Ni と CEMにより得られた電荷移行信号 Nct は Digital-strage-scope (DS 9121 

IWATSU) により、 128 レーザーショット分の信号平均化のあと、デジタル化される 。 デジタ

ル化された情報のピーク電圧と半値幅の値をPC-9801 に取り込む 。 原子密度 na (伺/cm3 ) は
PC-9801 に取り込んだ膜厚計の読み f(個/sec' an 2 ) と原子蒸気速度 v(cm/sec) から計算される 。

図3-21 にデータ収集のフローチャートを示す。まず、 トリガ一信号でレーザーを発振させ

る。そして、 Vl/V2=1 の比に保ち、入射イオンエネルギー(図では4仇V) をプログラマブル

電源で制御し、レーザーパルス 128回分の入射イオン量 M(個)と電荷移行イオン Nct (個)を測

定する。 そして、次の入射イオンエネルギーに変える 。 1∞OeVの入射エネルギーになると 終

了するシステムである。このシステムは、一つの衝突エネルギーの測定を9秒で行えるため 、

10----1∞~Vの範囲で50個の衝突エネルギーをわずか6分で測定できる。密度の変動による断面

積への影響を極力さけるため、衝突エネルギーを順方向 (I~V→1∞OeV) へ変化させて一連

の測定をした後、逆方向 (1∞OeV→ l OeV) についても測定を行った。順方向と逆万向の測定

は交互に4回づっ行った。最終的にこの8回の結果を平均処理したものを測定結果としたので、

l 衝突エネルギーについて得られる断面積は 1024回の平均操作をして得られたものとなる 。

高速処理システムにより、一衝突エネルギー当たり 1024回分の主イオン量と電荷移行イオ

ン量の平均操作を可能にした。平均操作により測定される断面積の相対測定精度は<5%で

ある。
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図3-18 原子蒸気幅測定結果
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図3-19 原子蒸気速度測定
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本装置では衝突実験と較正実験により断面積を得るため、その測定精度は、相対精度と絶対

値の測定精度の和となる。相対精度については、断面積を得る式(3-5)から導かれる。

1 _ N 1 . N 
σ(E) =一一一 ln 1 - 一一一 ln ーム

n/. NC1 + N; naf No (3-5) 

ここで、 σ は電荷移行断面積(cm2 ) 、 ε は衝突エネルギー(eV) 、 na は密度(an勺、 f は作用長、

Niは入射イオン量(C) 、 NC1 は電荷移行イオン量(C) 、 No は Ni+NC' を示す。式(3-3) を変形し導出

された相対精度 I L) σ /0・|は次式となる。

|守|三|守卜問 +1勺'，:;Vll= 21そ卜|引
(3-6) 

ここで、 I f1na/na I は密度変動、 I t1 f/fl は作用長の変動を示す。式(3-6) より、相対精度

は密度変動と作用長の変動で表される。測定精度を上げるため、高速データ収集処理装置に

より測定信号をディジタル化し平均処理を行ったので量子化誤差も含まれる。、γ-均処理後の

相対精度は量子化誤差を考慮すると次式となる。
図3-20 高速データ収集処理装置
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図3-2l 高速データ収集処理システムの動作フローチャート

ここで、 N は 1 衝突エネルギーでの平均回数、 R は一連の実験を何回行ったかを示し、

L)qNct /Nc1 は電荷移行信号をディジタルデータとしてオシロスコープへ取り込んだ、時に生じる
量子化誤差、 t1 qNi/Ni はイオン信号の量子化誤差を示す o L) qNct 、 L) qNi はそれぞれディジタ

ルストレージスコープの量子分解能を示す(付録Bl 参照)。式(3-7) より一衝突エネルギーの

平均回数N を上げるよりも、平均回委かfを少なくし一連の実験回数R を数多くすれば測定精

度は向上することがわかる。実験ではNを 128 回、 R を 8 回として平均操作し、測定を行った。

実験では密度変動 I f1 na/na I =30%、作用長の変動 I L) f/fl<l%であり、測定の量子化誤

差は平均としてt1 qNi / Ni< 4% 、 L) qNc/NC1 < 4%であったので、相対測定精度 I L) σ/σ|
<4.7%と評価できる。この測定精度を確かめるため、実験結果をもとに測定頻度の最も高い

断面積を中心としてその統計分布を調べた。得られた結果を図 3-22 に示す。断面積の測定頻

度分布は統計分布計算(実線)のものと一致し、その半値幅は4.1 %である。これは評価値と

良く一致している。絶対値の測定精度は(1)絶対値較正実験、 (2)密度評価実験、 (3)蒸気速度測

定実験時の測定精度から得られる。それぞれの実験でも測定精度を高めるため、平均阿数 N

と R を増やして行った。較正実験、密度評価実験、蒸気速度測定実験の測定精度はそれぞれ

<4.70% 、 <4.25% 、 <3.25%であるので、全体としてく 12.2% となる 。
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測定装置の性能確認3.4 
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元素の融点と電離ポテンシャル図3-23

本研究で開発した直交ビーム衝突装置で得られる断面積の妥当性を確かめるために、測定

報告のある元素について断面積を測定した。 本研究で開発した装置では、電子銃加熱により

原子ビームを生成し、レーザ一光電離法を用いイオンを生成した。適用可能な元素は、

生成法により決まる。図 3-23 にすべての元素について、電離ポテンシャルと融点との相関を

示す。 この図から光電離法は、色素レーザーを用いることにより、ほぼすべての元素に適用

できる。また、電子ビーム加熱で安定した原子密度を生成できる元素は、 8∞OC----3∞OOC まで

の融点のものと考えられる。本装置で、適用可能な元素を表3.3 に示す。アルカリ元素は報告

件数が多いが、融点が低いので安定した原子蒸気を電子ビーム加熱法で生成することは困難

である 。 本装置の妥当性を確認するため、比較的融点の高いアルカリ土類のCaを選び電荷移

行衝突断面積を測定することにしたo Caについては2 件の実験報告[25 ]， [26]がある 。 2件のう

ちPanev et al.の実験結果が共鳴型電荷移行簡易公式に一致することから、参照データとして

採用した 。

図3-24 に 10eV---1 ∞OeVの衝突エネルギ一範囲で得られたCaの測定結果を示す。 本研究の

結果はPanev et al. と同様の振動を示しており、振動周期がほぼ一致している 。 また、振動項

この

電荷移行断面積の相対測定精度図3-22
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表3.3 本直交ピーム衝突装置に適応可能な報告例のある元素

element melting lomzatlOn atomlC vapar ion production 
pomt potential production laser 
(c) (eV) 

alkali Li 180 5.39 Joule heating dye 
Na 98 5.31 J oule heating dye 
K 63 4.34 Joule heating dye 
Rb 39 4.18 J oule heating dye 
Cs 28 3.89 J oule heating dye 

alkali earth Mg 1244 7.65 e-bean gun dye 
Ca 839 6.11 e-bean gun ArF , dye 
Sr 769 5.695 e-bean gun ArF , dye 
Ba 725 5.212 e-bean gun ArF , dye 

rare earth Y 1522 6.38 e-bean gun ArF , dye 
Gd 1313 6.14 e-bean gun ArF , dye 
U 1132 6.18 e-bean gun ArF , dye 
Al 660 5.99 e-bean gun ArF , dye 

を無視した場合の依存性については、簡易公式と 20%程度内で一致している。このことから

本装置で得られる断面積は妥当なものと考えられる。 Caに見られる振動構造については、イ

オンと原子は波であるため、この波同士の干渉効果により現れたものである o Mg を除く、ア

ルカリ元素 [27]-[30]、アルカリ土類元素[25] の荷移行断面積について実験的に振動構造が確認

されており 、理論的にも説明されている [31]-[36]。振動構造の現れる概念を図3-25に示す。原

子とイオンが衝突係数 b 、速度 Vで、電荷移行衝突する際、原子軌道を結合した状態または分

千軌道状態を形成し 、その後、 電子が移行する 。 衝突後、それぞれの状態を経たイオン間に

は位相差が生じる。ある衝突係数bに対して l 回の衝突で電荷移行衝突が起こる確率~b，v) を計

算し、 b について0----- ∞ まで積分すれば断面積と位相差の情報を得る 。 2 経路により生成され

たイオンは波であり 、位相差があるため干渉する 。速度 vが変われば位相差も変わるため、

断而積に仮動構造が現れる。断面積の振動構造は

σ=σmon - CVα ∞s(ßv- t ーの (3-8) 

で表される。ここで、 グ monは断面積の単調変化成分 (A'-B'}ogroV) 、 c と σ は定数、 v は入射

イオン速度、/タは振動周期、グは位相差を示している。本研究の結果はPanev et al. と同様の

振動周期であるため β= 1.57 X 10・ 8cm/sec 、 ô=ー1. 51 とした場合に一致する。
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過去の実験結果を編纂するこ
とにより得られた簡易公式

σ (v) = (A -B log,,, v)(一一-) -1.5 
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図3-24 caの対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性
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図3-25 caの振動構造の概念図
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3.5 原子ビーム中での他の衝突

電荷移行衝突に限らず、原子、分子の分野で特定の衝突のみを測定するためには、その他

の考えられる衝突について評価しておく必要がある 。 本研究の電荷移行衝突実験でも原子密

度の増加に伴い、その他の衝突の影響を考察する必要がある。それには、 i )弾性衝突、 i i ) 

クーロン散乱、 iii )電子衝突電離、 iv ) 再結合等の衝突が考えられる。この衝突断面積を評

価した結果を図 3-26に示す。

i ) 弾性散乱

Uの原子半径は2.4 A[37] であ る。 Gd について も同じ程度の有効半径を持っていると考え ら

れるので、弾性散乱断面積は約 σ91πX(2.4 ﾄ)2 -.... 1.9 X 10-15an 2 となる 。

i i ) クーロン散乱

クーロン散乱断面積は Rutherford の散乱公式よ り 、

σc叫手J~ふ
(3-9) 

ここで、 μ: 換算質量、 vは相対速度、 e: 散乱角である 。 いま、。。を入射イオンがイオン

コレクターから外れる角度とすると、 。0 -""π /8 となり、 Eev を衝突エネルギーとするとその

断面積 σcは以下のように概算評価でき る 。

iii ) 電子衝突電離

13.8 X 10-12 E;; (Gd+ + Gd+) 
σ ー =<

" [9.4 X 10-12 E.ご (Gd+ +e) 
(3-10) 

実験的 [3 8] に調べら れてい る ので、図 3-26 にそれを示す。 これから、 電子衝突断面積は

σ 。孟 10・ 15an2 と わか る。

iv) 再結合

光子再結合、 電子三体再結合 [39] はそれぞれ以下のように表される 。

σph :::: 3 X 10-22十(cm2 )
(3-11) 

い×10-22 t(m2 )
(3-12) 

54 

ここで、 Tevは電子温度、 Neは電子密度 (an- 3 ) である 。

いま、対象としている断面積は、ここで述べたものに比べて大きい。 加えて原子ビーム中

に含まれているイオン密度は少ない。したがって、本装置では、電術移行衝突に関する衝突

のみを測定していると考えられる。
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図3-26 原子ビー ム中で起こ る衝突断面積の衝突エネルギー依存性
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3.6 まとめ

本章では希土類元素の電荷移行断面積測定用の直交ピーム衝突装置の開発を行い、報告例
のある元素について本装置に より測定した断面積が妥当なものであることが確認された。
本章をまとめると、

( 1 )本装置では原子蒸気生成に電子ビーム加熱法、イオン生成にレーザー光電離法を採用
し、従来まで困難とされてきた希土類元素の対称型電荷移行断面積を調べることを可
能にした 。

( 2 ) レーザー光電離法では、 一価イオンのみを生成でき、本研究で対象としている衝突エ
ネルギ一範囲では衝突エネルギー幅(<20%)の狭いイオンビームが生成できた。イオン
レンズとレーザーとの組み合わせにより安定した質の良いイオンビームをつくること
ができた。また色素レーザーを用いることにより、イオンの励起状態を制御した実験
を可能にした。

( 3 )電荷移行断面積の絶対値は、較正実験により得ている 。 他の実験データや物理定数を
用いることなく絶文す値をf尋ることができた。

( 4 )本研究で開発した直交ビーム衝突装置に高速データ収集装置を併用することにより測
定精度の高い実験を可能とした。

( 5 )本研究で開発した直交ビーム衝突装置で得られる断面積の妥当性を確かめるために、
測定報告のある元素の中から Caを選び、対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性
を測定したO 得られた結果は Panev et a1. と同様の振動構造を示しており、振動周期が
ほぼ一致していた。また、振動項を無視した場合の依存性については、簡易公式と<
20%内で一致している。こ のことから本装置で得られる断面積は妥当であると確信で
きる。
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第 4 章 Gd の電荷移行断面積

4.1 はじめに

3章では希土類元素の電荷移行断面積を測定するための直交ビーム衝突装置の開発を行い、

この装置により得られる断面積が妥当であることを報告例のあるGを測定することにより確

かめた。本章では、希土類元素の中でも、特に同位体分離の研究において注目されている元

素の一つである Gd について、電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性を測定する 。 得られた

結果を共鳴型電荷移行簡易公式と比較し、衝突過程について考察する 。

4.2 主イオン生成(内部エネルギー状態の制御)

Gdの電荷移行衝突断面積を測定するには、電荷移行イオンを検出に足る十分な主イオンを

準備する必要がある 。主イオンは色素レーザーを用い 1 波長3段階の光電離により生成した。

レーザ一波長とイオン生成量との相関を調べる実験配置を図 4-1 (a)に示す。 XeClエキシマーレ

ーザーポンプの色素レーザ一光を F/12のレンズで集光し、 Gd原子蒸気ピームに照射する。原

laser wavele 

tngger 

SI・lu古川F・

.-~1 x-u 

.~S. "・

t
 

-
• • • -t

-:
 

• 
・

創刊阿USIlIE

.，司~ ，.・・・・・・・・・
・円4 l司・・・・...，

B ・円4 .. ・・・・・・・“

一一KLL1…....""~.， 1:"酎....H-a... j V_Þ・・ø....・
ー I v.同四.... ・H・

I V.，4時・H輔... 

は，;G'計五;.- r.J首可~1百1$1-ー」寸前前fT1~r:n' . t.r!!.., 
iï，C-;崎直用11. : 1/1・ 2踊11 : 512 ，..・. [SrslE"J 

f肘・‘・什.

‘・

(a) 仏W

図 4-1 レーザ一波長とイオン生成量との相関を調べる実験配置
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ﾀ =606.425 nmのレーザ一波長(図の一番左)をイオン生成に用いた場合、その3光子自の

仮想、準位がGd+イオンの第一励起状態 5d6s lOD7/2 (261 cm-1 ) 以下のため、基底状態のGd+ イ

オンのみを生成することができる 。 他のレーザ一波長で生成されたイオンも同様に 3光子

の仮想、エネルギー準位以下の状態に分布すると考えられる 。 ここで、レーザーの3 光子エネ

ルギーから電離ポテンシャルを差しヲ|いたものを「余剰エネルギ ー J と定義する 。 この場合、

Ocm- 1 の余剰エネルギーがGdの電離ポテンシャルに相当する。イオン生成に色素レーザーを

用いた場合、 82 ~ 4620cm- 1 の余剰エネルギ一範囲で異なるイオンの励起状態のイオンを生成

できることが分かった。

このように、イオン生成に色素レーザーを用いた場合、測定に足る

段階光電離過程で生成でき、イオンの励起状態を制御できることが分かった。

一波長と Gd原子のエネルギー準位を比較することにより、イオンは2光チ

て電離生成されていることも分かった。

卜分なイオンを l 波長3

また、 レーザ

の共鳴状態、を経

電荷移行断面積測定に足る十分な Gd+イオンが生成されたレーザ一波長表4-1

子蒸気密度を一定に保ちながらレーザーの波長を掃引させたO 光電離により生成されたイオ

レーザー照射領域の両端に設けた半球一平板電極に電圧を印加することにより 9010

向に偏向させ、コレクタープレートで測定した。同時に、レーザ一光の絶対波長を調べるた

レーザ一光の 一部をヨウ素セルに入射し、その蛍光をモニターした。レーザ一波長を

17809.4cm-1 (561. 5nm) から 17825.3cm- 1 (56 1.0nm) まで掃引させた場合の測定結果を図4-1 (b)

に示す 。 函中の横軸はレーザ一波長、縦軸は信号強度を示す。図の上部にあるスベクトルが

ヨウ素セルからの蛍光、下部がイオン信号を示している。ヨウ素の蛍光スペクトルは S.

Gerstenkorn [1] らにより詳しく調べられている。彼らのデータと実験の蛍光スペクトル結果を

比較することにより、イオンを生成したレーザ一光の波長の同定を行った。また、 Gd+イオ

ンが生成されたレーザ一光の波長と原子準位データからも絶対波長を確かめた。レーザ一波

長と生成イオンとの関係を図4-2に示す。電荷移行衝突装置で断面積測定が可能な主イオン量

は lmV以上で、ある。図より断面積測定に足る十分な主イオンは、 18本のレーザ一波長で生成

されることが分かつた。レーザ一波長と Gd原子のエネルギー準位[2] を比較することにより光

電離イオン生成過程を詳しく調べた。この電離過程を表4-1 、図4-3(a) に示す。 18本のレーザ

一波長で生成されたイオンはいずれも 2光子目の共鳴状態を経て電離していることが分かった。

3光子目近辺のエネルギー準位については情報が十分ないため、仮想のエネルギー準位として

破線で示した。 図 4-3(a)右上にはGd+イオンのエネルギー準位も示した。
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色素レーザーの 18本のレーザ一波長で生成されたイオンを用い、衝突エネルギ- 50eV と

l∞ eV において断面積の測定を行った。得られた断面積を余剰エネルギーの関数として位14-4

に示す 。 図より、衝突エネルギーが50eV のものより l∞ eV のはつが断面積が大きいことが

わかる 。 余剰エネルギーが大きくなると断面積が大きくなる傾向を示した 。 余剰エネルギ-

2200 an- 1 を境に断面積が 1. 6 --2倍違うことが分かつた。

断面積の余剰エネルギー依存性を更に詳しく調べるために、図4-4に矢印で示した5 レーザ

一波長で生成されたイオンを用いて電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性を調べた 。 測定

結果を図4-5 に示す。図中の実線は簡易公式により求めた断面積を示し、また、測定断面積を

示す記号の横にはイオン生成に用いたレーザ一波長 (余剰エネルギー ) を示した 。 得 ら れた

断面積は 10∞ eV の衝突エネルギーでいずれもイオンの余剰エネルギーに関係することなく

3_2 X 10- 14cm2 を示し、簡易公式に比べ2倍大きいことが分かつた 。 断面積の衝突エネルギー依

存性は余剰エネルギーにより異なる傾向を示してる 。 また、断面積は簡易公式とは異なり、

最大値をもち、衝突エネルギーの減少と伴に小さくなることも分かった。

606.425 nm のレーザ一波長を用いた場合、その余剰エネルギーがGd+イオンの第一励起状

態 5d6s lOD7!2 (261 cm-1 )以下のため、基底状態の Gd+イオンのみを生成できる 。 この場合、

Gd+ イオンは基底状態にあるにもかかわらず断面積の衝突エネルギー依存性が共鳴型電荷移

行簡易公式のものとは異なっている 。 この理由のーっとして、原子が励起状態に分布してい

ることが考えられる。 Gd 原子蒸気は2∞OK に加熱され生成されているため、それぞ、れOcm - I 、

215 cm-1 、 533 cm-1 、 999 cm-1 、 1719cm- 1 のエネルギー準位に熱的に 18% 、 21 %、 25% 、 19 % 、

17%の割合で分布している。このため、観測している衝突は始状態が基底状態イオンと基底

状態原子の衝突のみではない。また、 2章でも述べたように Gdは基底状態に近接した励起状

態を4つ持つ。このため、基底状態のGd 原子と Gd+イオンを衝突させても、衝突後、基底状態

に近接した励起状態へ移行する非共鳴型電荷移行過程も十分可能と考えられる 。

このように、基底状態イオンを用意し原子に衝突させても、原子が基底状態のみでないた

め衝突が複雑になり、また、衝突後も近接した励起状態へ移行する非共鳴型電荷移行も可能

となるため衝突過程を更に複雑にしている。余剰エネルギーの高いレーザ一波長で生成され

たイオンは多くの高い励起状態に分布するため、原子との電荷移行衝突過程の数が増え複雑

になる。実験は原子蒸気密度を一定にして行った。このため、 Gd 原子の励起状態の分布は一

定である。測定結果は余剰エネルギーが大きくなると、断面積が大きくなる傾向を示してい

る 。 このことから、 Gdの断面積が余剰エネルギーにより異なるのはイオンの励起状態による

ものである。
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図4-3 色素レーザーによる l 波長 3段階光電離イオン生成過程
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主イオンの励起状態密度分布4.4 

4.3節ではGdの電荷移行断面積がイオンの励起状態の違いにより異なることが分かった。イ

オンの始状態が断面積にどのように関係するかを明らかにするため、 6悩.43 nrn (82 crn-I )、

6凶.03 nrn (433 crn-1 )、 606.23 nrn (964crn-1 )のレーザー波長(余剰エネルギー)で生成さ

れたイオンの励起状態密度分布を調べた。

Gd+イオンは4.2節(図4-3参照)で示したように、基底状態IOD 5/20に近接した4つの励起状

態 10D7/20(262m-l) 、 10D9/20(633m-l) 、 10D
l l/20(1 159cm-1 ) 、 10D 13/20(1935cm-l) 

をもっO レーザー誘起蛍光法[3] により、イオンの励起状態密度分布を測定した。 l台目のパル

ス色素レーザーによりイオンを生成し、 1μsec 後、 2台目のパルスレーザーをプロープ光とし

て入射する。 2台目のパルス色素レーザーの波長を [10 D 5/2 0、 10 D 7/2
0 • 10 F 5/2] 、 [10 D 7/2

0 

10 D 9/2 
0 、 10D 11/2 0 → 10F 9/2]、 [10D 11 /2 0 、 10 D 13/2 

0 • 10 F 11/2]の共鳴選移付近で掃引する 。

上順位 10F5/2(26212cm-l) 、 10F9/2(27162cm-l )、 10 F 1112 (27864 crn-1 )から放出さ

れる蛍光量を光電子増倍管で検出しBoxcar averager を通しチャートレコ ーダーで記録した。測

定された蛍光信号は l台目のレーザー光照射の有無によりイオンによるものと確認した。得ら

れた蛍光のピーク強度比、統計的重率、レーザ一光偏向による遷移を考慮して状態密度分布

を評価した。なお、レーザーのエネルギーは上準位の状態、密度を飽和させるのに十分な程強

くした。表4-2 に測定結果をまとめた。表には余剰エネルギー( 3ε-1) も記載した。

ε はレーザーの l 光子のエネルギー、 I はGd原子の電離ポテンシャルを示す。表より、

ンは余剰エネルギー以下のエネルギー状態に分布することが分かった。

ここで、
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各レーザ一波長の主イオンの状態密度分布表 4-2
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Gdの電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性図4-5

64 65 



4.5 基底イオンと原子、友び励起イオンと原子関の電荷移行断面積 ( ﾀ = 193 nm ) を用い生成した o ArF レーザーをイオン生成に用いた場合、その余剰エネルギ

ーは 2508 cm- 1 である 。 Ca+イオンの第一励起状態は余剰エネルギーよりも 11142 cm・ 1 高いの

で、ArF レーザ一生成に よる ea+イオンはそのほとん どが基底状態になる。ゆえに、イオンと

原子は共に基底状態のものを用い衝突実験を行えた。 Ca原子の第 一励起状態と基底状態のエ

ネルギー差 L1 E は 15 1 58cm- 1 であるので ( a L1 E/h v= 4. 1 2 ~ 41. 2 )、衝突エネルギ一範囲

( 10 -- 1∞OeV) においてQの電荷移行衝突は2章でも述べたように対称型共鳴型となる。こ

のため実験結果と共鳴型電荷移行簡易公式の一致が見られた。

4.4節では、 606 .43nm (8 2cm- 1 ) 、 6悩 .03nm (433 cm-1 ) 、 606.23 nm (964 cm-] )のレー

ザ一波長(余剰エネルギー)で生成されたイオンの励起状態密度分布を示した。また、それ

ぞれのイオンと原子間の電荷移行断面積については、 4.3節で測定した。

6C栃.43 nm、 6悩.03nm、 606.23nmの波長のレーザ一光で生成されたイオンの励起状態密度分

布を得たので、基底状態と原子間及び励起状態イオン( 262cm- 1 、 633 cm-1 ) と原子問の断面
積を次式により得ることができる。

4 
(4-1) 

Gd++ Gd 

守
F・

3 

0 

• 

ここで、 グ n (n=l , 2,3 )は6悩.43nm、 606.03 nm、 606.23 nmのレーザ一波長で生成されたイオ

ンと原子問の電荷移行断面積を示す(図4-6 )。 σ 。、 σ262 、 σ633 は Ocm- 1 、 262crn - 1 、
633 cm- 1 のエネルギー状態にあるイオンと原子問の電荷移行断面積を示す。実験により得ら
れた断面積 σ n (n= 1 ， 2 ， 3)を式(4- 1 )を代入すれば σ 。、 σ262 、グ 633 を計算により得ることがで
きる。

3.5 
(
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E
U
 

O
F
)
 

Gd+ ((bn-I) + Gd 、

Gd+ (262cm -1) + Gd 、

Gd+ (633cm-1) + Gd 

の衝突断面積を衝突エネルギーの関数として図4-7 に示す。実線は共鳴型電荷移行簡易公式を

示す。断面積 σ 。、 σ262、 σ633 の相対精度はそれぞれ <3.6% 、 <7.2% 、 <11% である。得

られた断面積はいずれも衝突エネルギー 1∞OeVで簡易公式に比べ2倍大きく、衝突エネルギ

ーの減少に伴って断面積が小さくなり簡易公式に漸近的に近づく傾向を示している 。 また、

Gd+ (262 cm-I
) +Gd、 Gd+ (633 cm-1) + Gdの断面積は衝突エネルギ-5∞ eV と 2∞eV に最

イ直を示しており、イオンの励起状態が高くなると最大値を示す衝突エネルギーが低エネル

ギー側にシフ トする ことが分かった 。

Gdの測定結果が共鳴型電荷移行簡易公式とは異なる衝突エネルギー依存性を示しているこ

とから、共鳴型と非共鳴型が混在 しているものと考えられる 。 Gd原子は基底状態に近接した

励起状態を 4つ持つ。このため、基底状態のGd原子と Gd+イオンを衝突させても、衝突後、基

底状態に近接した励起状態へ移行する非共鳴型電荷移行過程 も可能であるので、 L1 E の大き

な元素を良く説明する共鳴型の理論計算を Gd に適用することはできない。

Gdの結果と比較するために L1 Eの大きな元素としてeaの測定結果を図4-7(d)に示す。実線は

共鳴型電荷移行簡易公式を示す。 Gの測定に関しては3章で詳しく述べた o Caの原子蒸気温度

を 9∞Kに保ち衝突実験を行った。 Ca原子は第一励起状態 15158 cm- 1 が基底状態に比べ十分離
れているため、原子のほとんどが基底状態にある。 Ca+イオンは ArF エキシマーレーザー

的
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図4-6 Gdの竜荷移行衝突断面積の衝突エネルギー依存性
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4.6 Gd の電荷移行断面積の考察4 
(a) Gd+ (Ocm-1) + Gd 

3.5 

N 、‘

E U 

3 

(:, 
:::.. 

的。‘U U-3 2 

1.5 

4 

(b) Gd+ (262cm-1 ) + Gd 

3.5 
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。、eε () 
3 
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::: 

s 呂ω � 2.5 

的的。‘υ - 2 

1 
4 

Gdの断面積は 1∞OeVの衝突エネルギーで 3.2 X 10・ 14cm2 と共鳴型電荷移行簡易公式に比べ

2倍大きく、衝突エネルギー依存性も異なることが明らかとなった。多準位をもっ複雑元素の

衝突を取り扱った計算がないためGdの結果を定量的、理論的に説明することはできないが、

本章では、断面積が2倍大きくなる可能性と依存性が異なる可能性について定性的に考察して

みる。

( a )絶対値

Gdの電荷移行断面積はイオンの励起状態に依存することなく衝突エネルギー l∞OeV で同

じ値 (3.2 X 10-14 cm2 )を示した。この値は、約20bohrの相互作用半径に相当する 。 これに対

し、 2準位近似計算による Gdの断面積は衝突エネルギー 1000 eV で1. 4 X 10・ 14 cm2 なので

約 13 Bohr になる。 2準位近似による断面積の計算に用いられるGdの 6s電子の波動関数につい

てHar紅白ーF∞k-S 1ator法で、Herman ら[4]が求めたものを図4-8 に示す。図中の波動関数は22bohr半

径の付近から急激に O になり、裾の部分については厳密に計算されていない。一般に、原子

物理の分野では原子のエネルギー準位が厳密に議論され、理論もエネルギー準位が精密に再
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現できれば、その理論は正しいと考えられてきた。 エネルギー準位は波動関数の裾の形状に

あまり影響されないので、波動関数の裾を厳密に取り扱う必要はなかった。著者はGdの電荷

移行断面積の測定結果が従来の計算結果より約2倍大きいのは、 Gdの6s電子の波動関数の裾の

部分が計算のものよりも延びているからであろうと推測する。理論的に波動関数の裾を厳密

に計算することは必ずしも困難とは言えないが、今日まで、波動関数の裾の効果が表れるよ

うな実験が全く無かったので、理論的研究が行われなかったといえる。本研究の結果は波動

関数の裾の部分を間接的に測定してることになる 。 Gdの電荷移行断面積が計算値よりも 2倍

大きいことから、 Gdの6s電子の波動関数は今までの理論計算で得られたものよりも裾の部分

が延びていることを示唆していると考える。

( b )依存性

Gd原子蒸気源は2000K に加熱されているため、原子は o cm- 1 、 215cm- 1 、 533cm- 1 、

999 cm-1 、 1719 cm- 1 のエネルギー準位に熱的にそれぞれ 18% 、 21% 、 25% 、 19% 、 17%の割

合で分布している。このため、観測している衝突は基底状態イオンと基底状態原子の衝突の

みではない。

Gd(Ocm-l
) 

Gd(215) 

Gd(533) 1+ Gd+(O) • Gd+(k) + Gd(f) + L1E 

Gd(999) 

Gd(1719) 
(4-2) 

ここで、括弧内は原子とイオンの内部エネルギー状態、を表す。衝突後の k 、 fは任意の内部エ

ネルギー状態、 !1 E は衝突前後の内部エネルギーの差を示す。 Gdは基底状態に近接した励起

状態を 4つ持つ。このため、基底状態のGd原子と Gd+イオンを衝突させても、衝突後、基底状

態に近接した励起状態へ移行する非共鳴型電荷移行過程も十分可能と考えられる。 Gdの衝突

過程の詳細については、複雑原子とそのイオンの相互作用を厳密に取り扱われなければ解け

ないが、ここでは、単純衝突過程の混在型を仮定し、単純元素に用いられた2準位近似計算を

用い、実験で得られた依存性を考察することにする。

単純元素の共鳴型電荷移行については、第2章で述べたようにSakabe らの簡易公式が最も信

頼できるものと考えた。なぜならば、これは、理論だけでなく、過去の全実験データをベー

スに求められたものである。再述すると

の(v)二日句10ν)旧1.5
(4-3) 

ここでA=l. 81 >く 10- 14 、 B=2.12Xlσ-15 、 V は衝突速度(cmÆ; ec)、もは水素原子の電離ポテンシャ

ル 13.6eV 、 I は対象原子の電離ポテンシャル、 σ (v) は電荷移行断面積(cm2 ) を示す。

単純元素の非共鳴型電荷移行については、原子とイオンに対する元素の組み合わせが多く、

70 

実験データベースは公式を見い出せるほど十分ではない。 そこで、取り扱いが比較的容易な

Rapp and Francis の計算[5] を用いる 。 彼らの計算では

9(1.202) y2ν4 
NR( v) = ーォ

πα。ω (4-4) 

となっている。ここで、/ =(1 /1 3.6) 、 I は対象原子の電離ポテンシャル、 v は衝突速度

α。はボーア半径、 ω = !1 E/ñ 、 t1 Eは衝突前後の内部エネルギーの差(非共鳴の差)を示す。

しかし、この計算結果は実験とのずれがある。つまり、これを共鳴型で用いると

σR 民 r l
(4-5) 

となり、第2章で述べた σoc1- J. 5と異なる。加えて、彼らの論文に一部誤りがある 。 著者は、

この点について注意し、式の一部の誤りに訂正、改良をして用いた。図4-9 に、簡易公式

(t1 E=Oan- 1 の実線)、 Rapp 加d Francis修正改良型( t1 E 牛(k:m- 1 の曲線)の2つのGd の断面

積を示す。計算結果の絶対値は 1∞OeVで、実験結果と一致するようにを合わせた。図中の t1 E

-10 ・13

。4

E u 
|× ω+附1) + Gd 

H E O U ω 唖

g o u 

』2』由帥z 帽3 

t I / :~". 

10 ・14
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impact energy (eV) 

図4-10 Sakabe らの簡易公式による共鳴型断面積 (t1 E =Ocm- 1 の実線) と

Rapp&Francis改良修正による非共鳴型断面積(t1 E 千(km- 1 の曲線)

の計算
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は非共鳴過程の衝突前後の内部エネルギーの差を表している 。 図には Gd+ (Oan-1) + Gdの実

験結果も示した。 実験結果は 30 ---1 ∞OeV の衝突エネルギーで非共鳴型と似た依存性を示し

ているが、 1∞ ---2∞ eV には棚構造(衝突エネルギーに依存しない部分)がみられる。また、

30eV以下の衝突エネルギーで共鳴型電荷移行の計算結果に近づく傾向となっている。つまり、

Gdの場合、共鳴型、非共鳴型の混在型の電荷移行過程となる。

共鳴、非共鳴が混在していると仮定し、 1 ∞OeVで、の実験結果と 一致させた計算結果を図4-

10 に示す。 共鳴型電荷移行と非共鳴型電荷移行の割合を36% と 63% として tJ Eを調整して計算

すると

(
N
E
O
 守
F・0

Gd+ (<km-1) +Gd、

Gd + (262cm-1) +Gd 、

Gd+ (633cm-1) +Gd 

の実験結果とよく 一致する 。 図 4-10中には計算で用いた非共鳴の差 tJ Eを示した。衝突させる

Gd+ イオンの励起状態が大きくなると fJ Eが小さくなる傾向を示している。これまで非共鳴の

差 L1 Eは衝突前と衝突後の内部エネルギーの差と定義して議論を進めてきた。ここで fJ Eを衝

突前のイオンと原子の内部エネルギーの差と仮定すれば、 Gd+イオンの励起状態が大き.くな

るとfJ Eが小さくなる傾向を定性的に説明できる。それぞれのイオンと原子の衝突過程を表4-

3 に示す。原子については、熱的に励起しているため、 0--- 1719cm- 1 のエネルギー状態に分布

する 。 測定により得られた原子の分布の割合も表中に数字で示した。 Gd+ (Oan・ 1) +Gdを例

にとって説明する。原子は 5つのエネルギー状態、に表中の割合で分布しているため、 5つの衝

突過程が考えられる。 L1 Eの仮定に基づき、 5過程の原子とイオンの組み合わせについてそれ

ぞれ fJ Eを計算し、それに原子の分布の割合を乗じ、和をとる。この値を 5つの衝突過程を考

慮した最終的なfJEとした 。 Gd+ (262 cm-1) + Gd 、 Gd+ (633 cm-1) + Gdについても同様に

tJ Eを計算し、得られた値を表中に示した。計算した値は Gdの励起状態が高くなると小きく

なる傾向を示し、実験結果と定性的に一致する。

このように、基底状態に近接した励起状態をもっ元素の電荷移行衝突は、非共鳴と非共鳴

が混在する電荷移行過程と考えると、定性的な説明が行える。しかし、これはあくまで、 Gd

についての実験結果を定性的に説明できるだけで、実際の、複雑元素の原子ーイオン相互作用

は、まだ明らかではない。第2章で述べたように、これは多体問題となり、相互作用を受ける

電子の波動関数が、全(あるいは影響を受けるであろう励起状態の数だけの)固有関数で展

開できた時、断面積の詳細が明らかとなる。今後の原子物理分野における理論の飛躍が望ま

れる。
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図4-10 Gdの電荷移行断面積衝突エネルギー依存性の共鳴、非共鳴混在型

の計算と実験との比較

(司、(b)、 (c) 中の実線は共鳴型を36%、非共鳴型を63%の割合で混

在するとした場合の計算結果
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4.7 まとめ

本章では、 Gdの対称、型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性を測定し、得られた結果に

ついて考察した。得られた結果をまとめると次のようになる 。

表4-3 Gd の電荷移行衝突過程

反応過程

のふ
口

場た1
レと

果
)

|
|
士
ロ
ー

サ
算

m

1
4
l
r

、

=
=
固

/
f
t
、

E
 

Aa 

( 1 )イオン生成に色素レーザーを用い、発振波長を変えることにより 18本の色素レーザー

波長でイオン生成可能で、生成イオンの内部エネルギーを制御することができた。こ

のうち、 3本の色素レーザ一波長で生成したイオンの励起状態分布をレーザー誘起蛍光

法で測定し、基底状態、および、262cm- 1 、 633cm- 1 の励起状態にあるイオンと中性原子

との電荷移行断面積とその衝突エネルギー依存性を測定した 。

Gd ( i) + Gd+ (j) • Gd+ ( k) + Gd ( 0 ) +.1E 

実験結果

(cm-1) ( 2 )衝突エネルギー 1∞OeVにおける電荷移行断面積は、生成イオンの内部エネルギーにか

かわらず3.2 X 10・ 14cm2で、あり、簡易公式から求めた値の 2 倍程度大きいことが分かつ

た。

Gd (0 cm-1) 18% 

Gd (215) 21% 

Gd (533) 25% I + Gd+(Ocmイ) .1E = 660 

Gd (999) 19% 

Gd(1719) 17% 

Gd (0 cm-I) 18% 

Gd (215) 21% 

Gd (533) 25% +Gd+(262cmイ) ﾆ=512 

Gd (999) 19% 

Gd(1719) 17% 

L1E = 340 

( 3 )基底状態のイオンでは衝突エネルギーの減少とともに断面積が小さくなり --- 4仇V付近

で簡易公式に漸近する。また、励起状態にあるイオンは、衝突エネルギーの減少とと

もに断面積は増大し、 262cm- 1 では 5∞eV、 633cm- 1 では 2∞eVで、最大値を示し、その後

衝突エネルギーの減少とともに断面積も減少し簡易公式に近づく。高い励起状態にあ

るイオンはほど断面積の最大となる衝突エネルギーは低エネルギー側にシフトする。

L1E= 250 

( 4 )電荷移行衝突断面積が簡易公式で求められた値より 2倍大きく、またその衝突エネルギ

一依存性が異なる可能性について考察した。本研究の結果は波動関数の裾の部分を間

接的に測定していることになる。絶対値については、 Gdの電荷移行断面積が計算値よ

りも 2倍大きいことから、 Gdの6s電子の波動関数は今までの理論計算で得られたものよ

りも裾の部分が延びていることを示唆していると考える。衝突エネルギー依存性につ

いては、共鳴と非共鳴が混在する電荷移行過程と仮定し、非共鳴の差 Lj Eを衝突前のイ

オンと原子の内部エネルギーの差と考えると定性的にGdの実験結果の傾向を説明でき

ることが分かった。

Gd (0 cm-1) 18% 

Gd (215) 21 % 

Gd (533) 25% 

Gd (999) 19% 

Gd (1719) 17% 

+Gd+(633cmぺ ) ﾆ = 381 L1E = 180 
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第 5 章 Y と Gd の電荷移行断面積の比較

5.1 はじめに

Gdの電荷移行断面積は今までよく調べられてきた単純元素のものとは衝突エネルギー依存

性、絶対値とも異ることが判明した。衝突エネルギー l∞OeVで、の断面積は過去のデータをベ

ースに得られた簡易公式の値の約2倍であった 。 断面積が電子配置によりどのように変わるか

を調べるために、本章では、 Gd と同じ希土類元素で、質量数の小さいYについて断面積の測

定を行った。 結果をGdの測定結果と合わせて衝突過程を考察する 。

5.2 Yの電荷移行断面積

原子蒸気生成はYの場合、 1920K に加熱して行う。生成される蒸気原子は熱平衡状態にあり、

状態密度分布は原子蒸気温度で決まる。 y原子は基底状態、2 D 3/2 に近接した励起状態、

2DS!2 (530cm- 1 ) をもっ o 1920Kでの熱平衡状態を仮定した計算により得られる状態密度分

布は50% (Oan- 1 ) 、 50% (530m- 1 ) である。

主イオンは原子ビームにXeClポンプ色素レーザ一光を集光、照射し、 1波長3段階光電離に

より生成した。レーザ一波長を 540 nm --..__ 570 nm の範囲で掃引し、イオンが生成できる波長を

調べた。断面積測定に足る十分な主イオンは、 3本のレーザ一波長で生成できることが分かっ

た 。 yはエネルギー準位がGdに比べ少ないため、イオンを生成できるレーザ一波長が少ない

と考えられる。レーザ一波長と Y原子のエネルギー準位を比較することにより光電離イオン生

成過程を詳しく調べた。この電離過程を図5-1 に示す。 3本のレーザ一波長で生成されたイ オ

ンはいずれも 2光子目の共鳴状態を経て電離していることが分かった 。 3光子目近辺の準位 に

ついては情報が十分ないため、仮想のエネルギー準位として破線で示した。 図5-1 右上には

y+イオンのエネルギー準位も示した。生成されたイオンは、 3光子励起仮想、準位のエネルギ

ー以下の励起状態、にある。 3本のレーザ一波長の3光子目の仮想、準位はいずれも y+ イオンの

第4励起状態と第3励起状態の間にある。 3つのレーザ一波長により生成されるイオンは

基底状態1 S 。と励起状態3D l(84Gem-l) 、 3D 2 (1045an- 1 ) 、 3D 3 ( 1449an- l ) に分布する。

電荷移行実験では 、 最も多いイオンを生成できる、余剰エネルギー 1731cm- 1 に対応するレー

ザ一波長 ( ( 557.09 nm );図の一番左)を用いた。

Y原子と y+イオン間の電荷移行衝突断面積の測定を行った。得ら れた結果(・)と共鳴型

電荷移行簡易公式(実線)を図 5-2に示す。衝突エネルギー 1000eVで、得られた断面積は

1. 75 X 10-14 cm2で、あり、簡易公式による断面積の約 1.5情である 。 また、衝突エネルギー依存

性についても計算結果のものと異なっている。この衝突エネルギー依存性から、衝突過程は

Gdの場合に議論したのと同様に共鳴型と非共鳴型が混在しているものと考えられる 。共鳴型、

非共鳴型の混在型と仮定し、 l∞OeVでの実験結果と一致させ、共鳴、非共鳴の割合とL1Eを

調整して計算を行った。混在の比をそれぞれ50%、非共鳴の差L1E = 205cm- 1 とした場合、計
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算は定性的に実験結果と一致する(図 5-2の破線)。

Yの測定結果を考察するため、 Gdの実験結果の一部を図5-3 に再掲する。 Gd については基底

状態Gd+ イオンと原子聞の衝突により得られた断面積である。 1∞OeVの衝突エネルギーで断

面積が共鳴型電荷移行簡易公式よりも大きく、依存性も異なっている点でGd と Yの測定結果

は類似している 。 実験を行った希土類元素はいずれも第一励起状態と基底状態のエネルギー

差L1 Et，j;J、さく、 Gd はL1 E=215cm- 1 、 Yは L1 E=530cm- 1 である。実験結果より、 L1 E三五 530cm- 1 の
元素については、単純元素に適用した理論計算では説明できないことが明らかとなった。

Yの結果が示すもう一つの重要な特徴は 1∞OeVで、の断面積がGdのものよりも小さく簡易公

式値に近い点である。衝突エネルギー 1∞OeVでの断面積がGdの場合、簡易公式の2倍であっ

たのに対し、 Yでは約1.5倍となっている。

以上より、衝突エネルギー依存性に表れる構造は共鳴型と非共鳴型が混在していることに

よるものと考えられるが、断面積の大きさについては元素固有のものであると推測している 。
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図5-1 色素レーザーによるYイオン生成過程
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図5-2 Yの電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性
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図5-3 Gd の電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性
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5.3 Y と Gd の電荷移行断面積の比較 れる。基底状態のy+イオンの場合、 5s電子が電荷移行に寄与すると仮定すれば、式(5・2) に示

す非共鳴型電荷移行衝突となる。

第一励起状態イオンと基底状態原子を衝突させた場合は次の2つの電荷移行過程が可能と考

えられる。
Y(Ocm-1)4d5s2 + Y+(840)4d5s • y+ (840)4d5s + Y(0)4d5s2 

• Y+(k)4d5s + Y(f)4d5s2 + L1E (5-3) 

Yと Gdの断面積は共に 1∞OeVの衝突エネルギーで共鳴型電荷移行簡易公式よりも大きく、

衝突エネルギー依存性も異なっている 。 この特徴をY と Gdの電荷移行衝突過程から調ぺ考察

する 。

Yの電荷移行は原子とイオンが共に複数の内部エネルギー状態に分布する場合の衝突であっ

た。 原子は 1920Kに加熱し生成したので、基底状態 2 D 3 /2 と励起状態 2 D 5/2 (530 cm-1 )の2

つに分布している 。 イオンは余剰エネルギー 1 731cm- 1 に対応するレーザ一波長 ( 557.09nm )

で生成したので、基底状態 IS 。と励起状態、 3 D 1 (840 cm-1 )、 3 D 2 (1 04 5 c m -1 )、

3 D 3 (1449cm -1 )の4つに分布する。そこで、 Yは8つの電荷移行過程を含むことになる 。

十

\
1
1
1
1
1
1
1
/

ノ

弓
4

S

2

 

戸
コ
:

S

J
U
ζ
J
 

A
-
-
A
U
 

、

l
I
/
A

『

斗
山

リ

m

沢

戸
し
戸
、
J

ハU

ザ1
1

r
'
a
a
E
、

、
一
U曹
A

Y

、

/
I
I
l
l
i
-
-、
\
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y+ (840 )4d5s 

y+ (1 045)4d5s 

Y+(1449)4d5s 

• Y+(k) + Y(R) + L1E 

ここで、電荷移行に寄与する電子はお電子と仮定した。この場合、共鳴型、非共鳴型電荷移

行の混在型となると考えられる。 3 D 2 (1 045cm-1 )、 3 D 3 ( 1449cm- 1 ) の励起状態イオンを法

底状態、原子に衝突させた場合、衝突後、原子は4d5 sの電子配置をもっイオンとなるので、混

在型となる。

このように、基底状態イオンと基底状態、原子の衝突の場合、非共鳴型電荷移行衝突となり、

他方、励起状態イオンと基底状態原子を衝突させた場合、混在型となると考えられる 。 よっ

て、全体として、 Yの電荷移行は共鳴型と非共鳴型の混在型の衝突過程と考えられる 。

Gdの場合、図5-3 に示した衝突のイオンの初状態は、基底状態である 。 原子は基底状態 と

9D20 と励起状態9D 20 (2 15an- 1 ) 、 9 D30 (533m- l ) 、 9D40(999mぺ )、 9D50(1719cm- l )

の 5つに分布する。これより、 5つの電荷移行過程が考えられる。
ここで、括弧内の数字は cm- 1 を単位とした原子とイオンの内部エネルギー状態、を示す。内部

エネルギー状態の横には電子配置も示した。衝突後、原子と イオンの状態については明 らか

でないので、任意の内部エネルギー状態 k 、 f で示した。 y原子の2つの状態の電子配置はと

も lこ 4d5s 2である 。 しかし、 y+イオンの電子配置は、基底状態では 5s2 、 3つの励起状態では
4d5 s の2種類ある 。 基底状態のy+イオンを原子に衝突させた場合、 4d電子、 5s電子が移行する

2つの過程が考えられる。

Gd( Ocm -1 )5d6s2 

Gd(215)5d6s2 

Gd(533)5d6s2 1+ Gd+(0)5d6s • Gd+(k)5d6s + Gd(R)5d6s2 + L1E 

Gd(999)5d6s2 

Gd(1719)5d6s2 

Y(Ocm-1 )4d5ジ + Y+(0)5s2 • Y+(0)5s2 + Y(0)4d5s2 

• Y+(0)5s2 + Y(530)4d5s2 
- 530cm-1 

Y(Ocm-1 )4d5s2 + Y+(0)5s2 • Y+(k)4d5s + Y(0)4d5s2 + L1E 

(5-1a) 

(5-1b) Gd原子の 4つの状態の電子配置はともに5d6s 2 である 。 また、 基底状態のGd+ イオン の電子配

置は、 5d6sで、ある。よって、基底状態のGd+イオンを原子に衝突させた場合、 6s 、 5d電子が移

行する 2つの過程が考えられる。

Gd( Ocm -1 )5d6s2 + Gd+ (0)5d6s • Gd+(0)5d6s + Gd(0)5d6s
2 

• Gd+(k)5d6s + Gd(f)5d6s2 + L1E (5-4) 

(5-2) 

Y原子のもつ4d電子が衝突後、 y+イオンへ移行する過程を式(5-1 a), (5 ・ lb)に示すO この場合、

共鳴型と非共鳴型電荷移行の2過程が考えられる 。 Y原子のもつ5s電子がy+イオンへ移行する

電荷移行過程を式(5-2) に示す 。 5s電子は移行先のy+イオンの5s軌道が閉核のため、 4d軌道に

入り基底状態のY原子となる 。 衝突後、 Y原子はお電子を放つため、 4d5 sの電子配置をもっ励

起状態のイオンになる 。 つまり、 5s電子が電荷移行に寄与する場合は非共鳴型である 。 どち

らの電子が電荷移行に寄与するかを波動関数から推察してみる 。 Yのお電子と 4d電子の波動関

数について Hartree-F∞i←S lator法で、Herrnan らが求めたものを図5-4に示す。 実線が5s電子の波動

関数、破線が4d電子の波動関数を示す。 図より、 5s電子は4d電子より核から離れた位置に存

在する確率が高いことが分かるので、 電術移行過程にはお電子の寄与の方が大きいと推測さ

Gd( Ocm-1 )5d6s2 + Gd +(0)5d6s • Gd+(3444)6s2 + Gd(0)5d6s2 
- 3444cm-

1 

• Gd+(3444)6s2 + Gd(6378)5d26s -9822cm-1 

(5-5) 
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メ (5 -4)に示すたように、 Gd原子のもつ6s電子がGd+イオンへ移行した場合、共鳴型または非

共鳴型電荷移行になる。一方、式(5-5) に示す、 Gd原子の 5d電子がGd+イオンへ移行する際、
衝突後、 Gd+イオンは6s2の電子配置となり、衝突は非共鳴型のみとなる。

どちらの電子 (6 s 、 5d) が電荷移行に寄与するかをYの場合と同様、 6s と 5dの波動関数か

ら推察してみる 。 Gdの6s電子と 5d電子の波動関数についてHerman らが求めたものを図53に示

す。 実線が6s電子、破線が5d電子の波動関数を示す。図より、電荷移行過程には6s電子がよ

り寄与すると推測され、 Gdの電荷移行過程は式(5・4)に示す混在型となる。これは、実験結果

の定性的説明を可能にしている。

このように、最外殻の s電子が電荷移行衝突に寄与していると仮定すると、 Gd と Yの電荷移

共鳴型と非共鳴型の混在型となり、実験結果の断面積衝突エネルギー依存性を説明で
きる 。

4.6節でも述べたように、電荷移行衝突断面積を決めるのは波動関数の裾の部分であるが、

今まで厳密に計算されていない。図でも分かる ように、 r >22Bohrで、は波動関数はO

このような理論でも、エネルギー準位構造の観点からは十分に満足されてい

行が、

これは、
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る。しかし、著者の行った実験結果は、

のものよりも長いことを示唆している。
25 20 15 10 5 。

、E
司

、、

、
、

、
.

、

‘ .• 
E
 

•. ‘‘ 

-
E
a
・

‘ 
.‘ 、

E
 
, •••• 

,
l 

l
a
-
-
E
E
 

radius in Bohr radius 

Yの電子の波動関数(Hartree-Fock-Slator、法)

0.0002 

。

図 5-4

0.8 

0.6 

-0 .∞02 

0.4 

25 24 

ーーーー P(r)-6s 
園圃園圃・ P(r)-5d 

23 22 21 
副0.0004

20 

0.2 

。

-0.2 

-0.4 

B
{』
)
仏.3
{』
)
牛E2
c
一
一o古
川
匂

な解を必要とする。今後の理論モデルの発展が望まれる。

-0.6 
25 20 15 10 5 。

radius in Bohr radius 

Gdの電子の波動関数 (Hartree-Fock -S lator法)図 5-5

83 82 



5.4 まとめ

本章では、複雑元素の断面積が電子配置とどのように関係するかを調べるために、希土類

元素のYについて断面積の測定を行い、 Gdの実験結果とあわせて考察した。 得られた結果を

まとめると次のようになる 。

( 1) y原子 と y+イオン聞の電荷移行衝突断面積を20---- 1∞OeVの衝突エネルギ一範囲で測定

した 。 得られたYの断面積は衝突エネルギー 1∞仇Vで1.75X 10-] 4cm2で、あり、共鳴型電
荷移行簡易公式の値の約 1. 5倍である 。 また、衝突エネルギー依存性についても公式の

ものと 異な っ ていることが分かった。

(2) Yの断面積の衝突エネルギー依存性はGdのものと類似しており、実験を行った元素に

限れば、第一励起状態と基底状態のエネルギー差 tJ. E孟 530cm- 1 の元素 (Gdは A

Eご215cm-] 、 YはtJ. E=530cm- l ) については、単純元素に適用できた簡易公式(過去の

データをベースとした)を適用できないことが明らかとなった。

( 3 ) 最外殻のs電子が電荷移行衝突に寄与している仮定すると、 Gd と Yの電荷移行が、対材、

型共鳴型と対材、型非共鳴型の混在型となり、実験結果を定性的に説明できた 。

( 4 ) 本研究で調べた断面積と元素は衝突エネルギー l∞OeVで、 σGd> グ y>σCa----σ 簡易公式と

なる こ とが分か っ た 。 この結果は、各元素の波動関数の裾部のスケール長がGd 、 Y、

仏、今日までに調べられてきた元素の順に大きいことを示唆してる。
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第 6 章 1 光子電離生成 Gd主イオンと原子との

電荷移行断面積

6.1 はじめに

前章まで述べた実験では、主イオンは3光子電離により生成された 。 どのような電離過程を

用いるかは、生成されるイオンの状態を決定するのに重要であり、電離過程を適切に選ぶ こ

とにより、イオンの状態を制御した実験も可能となる 。

そこで、本章では、 ArFエキシマーレーザーを用い I光子光電離により Gd+イオンを生成して

原子間との電荷移行断面積を衝突エネルギー 10 ""' 1∞OeVの範囲で、行った。 得られた断面積は、

4章で述べてきたものとは異なる衝突エネルギー依存性を示した。 本章では、イオン生成に用

いるレーザ一波長により断面積の衝突エネルギー依存性が異なることを考察する 。

6.2 1 光子電離生成イオンと原子間の電荷移行断面積

ArFエキシマーレーザー( ). = 193 nm) の 1 光子のエネルギーは 6.42eV と Gd原子の電離ポテ

ンシャル6.15V よりも高いため、 Gd+イオンを l光子吸収電離過程により生成できる 。 Gd+ イ オ

ンは、 2∞OK の原子ビームにArFエキシマーレーザ一光を照射し生成された。生成されたイ オ

ン量は色素レーザ-3光子光電離で生成された量の4----5倍であった。 図 6-1にイオン生成過程

を示す。図中の破線は仮想、エネルギー準位を示す。最も高いエネルギーの仮想、準位は余剰エ

ネルギー 3929cm- 1 に対応し、これは 1719cm・1 の励起状態にあるGd原子がl 光子吸収した場令の

ものである。生成Gd+ イオンは仮想エネルギー準位以下の励起状態に分布すると考え ら れる

ため、 8つの励起状態 [8S 7 / 2 ( 3444 c m -1 )、 8D 7 / 2 (3427 cm-1 )、 8D S / 2 (3082cm - l )

8D
3
/
2 
( 2857 cm-1 )、 1 0 D 1 3/2 ( 1935 cm -1 )、 IOD 11 /2 ( 1159cm- 1 ) 、 l OD9/2(633cm - l) 、

1 OD7/2 ( 262 an -1 ) ]と基底状態 IODS/2 に分布する 。

Gd++Gdの電荷移行断面積を衝突エネルギー 10--- 1∞仇Vの範囲で測定を行った 。 得 ら れた結

果を図6-2に示す。 本測定結果を ・、共鳴型電荷移行簡易公式を実線、 1波長3光子吸収電離

( ﾀ = 561.08 nm) 生成イオンを用いて得られた断面積を破線で示す。 レーザ一波長 561.08 nm 

は4080 cm- 1 余剰エネルギーに対応しており、 ArF レーザー (壬 3929cm- I ) のものに非常 に近

いので、比較のため図に示した。 衝突エネルギー l∞OeV で得 ら れた断面積は 3.0 X 10・ 14 cm2 

であり、 3光子電離( ﾀ = 561. 08 nm ) の場合の結果と 一致している 。 イオン生成過程に関係

なく 1∞OeVでは簡易公式の約2倍になることが分かった。 また、断面積は衝突エネルギーが

減少すると断面積が大きくなる傾向を示し、 3光子電離のものとは全 く 異ることが判明した。
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と表される 。 ここで、 e は素電荷、 川ま分極力、 v は衝突速度である。一般にこの捕獲型電荷

移行過程は
105 

v= 一τ-

ィμ

以下の速度 v (Cm/sec) で支配的に起こる 。 ここで、 μ は換算質量(a.m.u) を示す。 2X l06cm/s配

以下の速度で捕獲型過程の衝突が主に起こると仮定すると、衝突速度依存性を定性的 に説明

できるが、実験結果と一致させるには、分極力は σ=2.9 X105 ﾅ 3 となり、通常の原子[3] の も

のよりも 4----5桁大きい値となる。分極力に関する研究は、 Gd等の複雑元素について詳細に

調べられてるが、これほど大きくなる分極力をもっとは考えにくい。 しかし、 Gd原子が例え

ば、非常に大きい固有エネルギーを持ち、高エネルギー準位にあると、このような大きい分

極力を持つことは考えられる o Fabre ら[4] は、 Na原子がRydberg状態にある場合のジャイ アン

ト分極率を測定している 。 以上のような推測が実際に起こるには原子は図6-1 に示したような

状態ではなく、高い準位になくてはならない。例えば、 Gd+イオンが多光子により 生成され

ているか、 l光子電離後、 2番目の光子で励起され、この励起状態が原子に移乗し、電荷移行

がおこれば考えられることである 。 すなわち、

GdI GdII 

図6-1 釘FレーザーによるGdの l光子電離生成過程
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である 。 しかしながら、これを定性的に証明することは今のところできない。 励起移乗は電

荷移行同様複雑な物理であり、今後の研究が必要である 。
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impact energy (eV) 

図6-2 1光子吸収電離生成Gd+イオンと Gd原子問の電荷移行断面積
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( 1) ArF レーザーを用いた l光子吸収電離により生成した Gd+イオンと Gd原子問の電荷移行

断面積の測定を衝突エネルギー 10---- 1 ∞OeVの範囲で行った。 衝突エ不ルギー 1∞OeVで、

得られる断面積は約3X 1 0・ 1 4cm2で、簡易公式値の 2倍であり、 3光子電離の場合の実験

と一致した 。 しかし 、 < 1∞OeVの範囲では、断面積は衝突速度に逆比例する依存性を

示すことが分かった。103 

( 2 )低衝突速度で、電荷移行過程は主に捕獲型が起こると仮定し、 Gdの分極力が α=2.9 X

1 o" Ä3 と し た場合のみ、定性的に測定結果を説明できる 。 この分極力の大きさは通常

の原子の ものよ りも 4~ 5桁大きい。この大きな分極力は原子が高い励起状態にないと

説明でき ないので、 主イオンが多光子電離により励起され、励起移乗を伴った電荷移

行が起こらなければならない。
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第7章 結論

本研究では希土類元素など比較的高い融点と電離ポテンシャルを有する重金属元素の対称

塑電荷移行断面積を測定することを目的として衝突実験装置を開発し、レーザ一同位体分離

等で注目されている Gd元素を中心に断面積の測定を実施し、その衝突過程についての物理を

考察した。 以下に本論文により得られた成果を総括する。

第2章

1電子モデルが適用できるアルカリ族や希ガスなどの単純元素を対象として、低速度領域で

の電荷移行断面積を 2準位近似で計算し、今日までに測定されてきた元素の実験結果と計算結

果との比較を行い、この近似が断面積を評価するのに有効な計算法であることを示した。

( 1 )今日までに測定されてきた単純元素 (L1 E孟9034cm- ' ) の対称型電荷移行断面積は強位
近似計算で良く説明できることが分かった。

( 2 )実験結果と半古典原子基底緊密結合法の計算結果から、単純元素の電荷移行断面積 σ

は電離ポテンシヤルIと σ ocr1 . 5の関係があることを見出した。また、 Heの実験データ

より断面積の衝突エネルギー依存'性はA'-B' loglovで、表されることが分かつた。この2つ

の関係から任意の単純元素の電荷移行断面積を評価できる「簡易公式」を得ることが

できた。この共鳴型簡電荷移行断面の簡易公式を本研究で測定する複雑元素の断面積

の議論、考察のための参照用データとする。

( 3 )基底状態に近い低エネルギー域に準安定状態を有する希土類元素の電荷移行衝突は

Masseyの判別式から、共鳴型電荷移行衝突のみとはならず、非共鳴型電荷移行衝突も

可能となる。 2準位近似計算を多準位系に拡張すれば、このような元素の断面積を計算

できるが、厳密計算は現在のところ極めて困難である。また、実験報告もほとんどな

い。このとから~数 l∞cm' l付近に励起状態を有する元素については実験的に断面積を

測定する必要がある。

第3章

希土類元素の電荷移行断面積測定用装置の開発を行い、本装置により得られた断面積の妥

当性について調べた。

( 1 )原子蒸気の生成に電子ビーム加熱法、イオン生成にレーザ一光電離法を採用した新し

い直交ビーム衝突装置を開発し、従来まで困難とされてきた希土類元素の対称型電荷

移行断面積を調べることを可能にした。また、高速データ収集装置を併用することに

より衝突断面積の衝突エネルギー依存性を極めて短時間で、精度よく測定することが

可能となった。

( 2 )レーザ一光電離法を用いることにより、本研究で対象としているエネルギ一範囲で衝

90 

突エネルギー幅(<20%)が狭い一価イオンのみを効率よく生成できた。 また、色素レー

ザーを用いることにより、生成イオンの励起状態を制御した実験が可能となった。

( 3 )電荷移行断面積の絶対値は、較正実験により得ている 。 他の実験データや物理定数を

用いることなく絶文すイ直を得ることカfできた 。

(4 )開発した直交ビーム衝突装置で得られる衝突断面積の妥当性を確かめるために、 Caを

選び対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性を測定した。 得られた結果は公表

されているデータと同様の振動構造を示し、振動周期もほぼ一致した 。 また、振動項

を無視した場合の依存性については、共鳴型簡易公式と <20%内で一致している 。 こ

のことから本装置で得られる断面積の妥当性が確認できた。

第4章

本研究の目的であるGd元素について対称型電荷移行断面積の衝突エネルギー依存性を測定

し、得られた結果について考察をした。

( 1 )イオン生成に色素レーザーを用い、発振波長を変えることにより 18本の色素レーザー

波長でイオン生成可能で、生成イオンの内部エネルギーを制御することができた。 こ

のうち、 3本の色素レーザ一波長で生成したイオンの励起状態分布をレーザー誘起蛍光

法で測定し、基底状態、、および262cm- 1 、 633cm- 1 の励起状態にあるイオンと中性原子

との電荷移行断面積とその衝突エネルギー依存性を測定した。

( 2 )衝突エネルギー 1∞OeVにおける電荷移行断面積は、生成イオンの内部エネルギーにか

かわらず3.2X 10・ 14cm2で、あり、簡易公式から求めた値の 2 倍程度大きいことが分かっ

た。

( 3 )基底状態のイオンでは衝突エネルギーの減少とともに断面積が小さくなり -40eV付近

で簡易公式に漸近する。また、励起状態、にあるイオンは、衝突エネルギーの減少とと

もに断面積は増大し、 262cm- 1 では 5∞eV、 633cm- 1 では 2∞eVで、最大値を示し、その後

衝突エネルギーの滅少とともに断面積も減少し簡易公式に近づく。高い励起状態、にあ

るイオンはほど断面積の最大となる衝突エネルギーは低エネルギー側にシフトする 。

(4 )電荷移行衝突断面積が簡易公式で求められた値より 2倍大きく、またその衝突エネルギ

一依存性が異なる可能性について考察した。本研究の結果は波動関数の裾の部分を間

接的に測定していることになる。絶対値については、 Gdの電荷移行断面積が計算値よ

りも 2倍大きいことから、 Gdの6s電子の波動関数は今までの理論計算で得られたものよ

りも裾の部分が延びていることを示唆していると考える 。 衝突エネルギー依存性につ

いては、共鳴と非共鳴が混在する電荷移行過程と仮定し、非共鳴の差 L1 Eを衝突前のイ

オンと原子の内部エネルギーの差と考えると定性的にGdの実験結果の傾向を説明でき

ることが分かった。
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第5章

複雑元素の断面積が電子配置によりどのように変わるかを調べるために、希土類元素のY

について断面積の測定を行い、 Gdの実験結果とあわせて考察した。

(1) y原子と y+イオン聞の電荷移行断面積を 20-----}∞OeVの衝突エネルギー範囲で測定した。

得られた断面積は衝突エネルギー 1∞OeVで、1.75 x 10・ 14cm2 であり、共鳴型電荷移行簡

易公式による値と比べて約1.5倍大きく、また衝突エネルギー依存性も異なっているこ

とが分かった。

(2) Yの断面積の衝突エネルギー依存性はGdのものと類似しており、実験を行った元素に

限れば、第一励起状態と基底状態のエネルギ}差 t1 E三五 530cm- 1 の元素 (Gd は A

と215cm- 1 、 Yは t1 E=530cm- 1 ) については、単純元素に適用できた過去のデータをベ

ースとした簡易公式には適用できないことが明らかとなった。

( 3 )最外殻のs電子が電荷移行衝突に寄与している仮定すると、 Gd と Yの電荷移行が、共鳴

型と非共鳴型の混在型となり、実験結果を定性的に説明できた。

(4 )本研究で調べた断面積と元素は衝突エネルギー 1∞OeVでグ Gd> グ y>σCa-----σ 簡易公式と

なることが分かった。この結果は、各元素の波動関数の裾部のスケール長がGd、 Y、

仏、今日までに調べられてきた元素の順に大きいことを示唆してる。

第6章

11光子光電離生成J Gd+イオンと原子問との電荷移行断面積を測定した。得られた結果を

13光子電離生成j イオンを用いた場合のものと比較し、電荷移行衝突過程について考察した。

( 1) ArF レーザーを用いた l光子吸収電離により生成したGd+イオンと Gd原子間の電荷移行

断面積の測定を衝突エネルギー 10----1∞OeVの範囲で行った。衝突エネルギー 1∞OeVで、

得られる断面積は約3X10・14cm2で、簡易公式値の2倍であり、 3光子電離の場合の実験

と一致した。しかし、 <1∞OeVの範囲では、断面積は衝突速度に逆比例する依存性を

不すことが分かった。

( 2 )低衝突速度で、電荷移行過程は主に捕獲型が起こると仮定し、 Gdの分極力が

σ=2.9 x 105 ﾅ 3 とした場合のみ、定性的に測定結果を説明できる。この分極力の大き

さは通常の原子のものよりも 4--5桁大きい。この大きな分極力は原子が高い励起状態

にないと説明できないので、主イオンが多光子電離により励起され、励起移乗を伴っ

た電荷移行が起こらなければならない。
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付録 A1 Rapp and Francis による電荷移行断面積の計算

低衝突速度領域での電荷移行断面積を定量的に知るのに比較的取り扱いの簡単な

Rapp&Francisの手法が良く用いられてきた。本論文中でも実験値との比較に用いているので

その計算手法を紹介する。

原子AとイオンB+の相対速度が原子の電子軌道速度に比べて十分小さいときには、電子状

態は原子問距離Rを固定したときの固有状態に近いものと考えられる。 Rが小さくなれば原子

間での電子の往来もはげしくなり、どの電子がどちらの原子に属するか決められな くなる 。

ちょうどこ原子分子の電子状態を考えているのと同じことである。もしこのような考えが正

しいのならば衝突の途中の電子状態を表すには、孤立原子の波動関数を取り扱うよりは、上

述の分子の波動関数 (Perturbed Stationary State 法; PSS法)を用いた方が実際的であると思わ

れる。 Rapp&Francis は、このPSS法を用いて電荷移行確率P(b，v) を計算し、半古典法で断面積

を計算してる。 2.2節で紹介した半古典法により断面積 σ は

χ士→去{ゆo(ら)士。o(ら)}
(Al-5) 

である。ここで、衝突前に電子は原子Aに所有されているので、 (A 1-4)から係数c+ 、 cーは

ー
一
花

(Aト6)

となる。 (Al-5) 、 (Al-6) を (Al-4)へ代入すると任意の時刻における波動関数は

P = exp(云f~(ε+ +ε-Mt)[qxーベ会f~(μ-}tt}] 

σ =fpゆ，巾ゐ
(Al-l) 

jyーベ会f~(ε+-ê判
(Al-7) 

で与えられる。ここで、 bは衝突係数、 v は相対衝突速度、 t は衝突時間である。 P を求める

には時間を含んだ、波動方程式

a'P(R, t) 
H'P(R, t) = itz へ

dt U'LR 

と表される o (χ++ x 一)/J2、 (χ+- x 一)/J2はそれぞれ近似的に千 o(rA) と千 o(rB) を 表し、 (Al -7 )

の係数になっている。この係数の平方がA、 Bに電子が存在する確率を表す。 すなわち、

(Al・2) 凡州 =co怯L(e+-e-}tt} 

九州= Sin2 {会f~(ε+ ー ε叫

(A-8a) 

を解けばよい。ここで、 Rは核問距離を示し、 R2=x 2+b2で、表される。 Hはハミルトニアンを

示し、時間微分はRを一定として実行す る。ハミルトニアンは原子Aと Bの摂動ポテンシヤル

を加えたもの (A・8b)

Hめ =-LV1+VA キ VB
L.m 

と表される 。 ここで、

(Al-3) 
会f~(E+ ー εい >>π

を用いる。ここで、核同士のクーロン相互作用の項は無視した。 波動関数はAB+の分子状態

として次式で表される ( PSS法)。

ヂ主小寸H!+dt) +の叩(-訪吋

ならば、 1 回の衝突で電子は何回もA、 Bの核問を往復することになる。衝突後、電子がB に移

っている確率は

(Al-4) 円b， v)=叶会f~(ピー ε叫
(Al-9) 

ここで、 c+、 cーは定数、 r+ と Xーは共鳴状態、と反共鳴状態の波動関数、 ε+ と ε ーはそれぞれの

固有エネルギーを示すo r+ と rーはAと B の2つの核のまわ りの 1 s 原子軌道を~ o(r A)、わ)(rB )
とすると、 R→∞で

で表される。個々の原子A、 Bの波動関数は半経験的山な
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を用いている。ここで、 α。はボーア半径(0.52 X 10・ 10m) 、 I は対象とする原子の電離ポテンシ

ヤル (eV)、 r はA+と電子の距離を示す。水素以外の元素に対して式(A1-10) は荒い近似である。

特に、最外殻電子がs 状態、にない場合に一致がみられなくなる o R/ao>>lの場合、式(Al-l1)か
ら計算される分子状態AB+の (ε+寸一)は

となる 。式(Al-14)の sÌn関数の中をA(b ， ν) とおき、図 Al-l(a) に示す。また、電荷移行の確虫

P(b , v )=sin2 [A(b ， ν)] を図Al ・ l(b) に示す。確率P(b ，v) は、 bが小さなところで0と i の聞を激しく振

動し、 bが大きくなると 0に減少する。確率計算は近似式(Al-14) か ら得られるが、ここで、

b=üから b=b 1 (P(b , v)=�. 25 となる点)までを一定の平均確率としてP(b ， v)=ü .5 とおく。この平

均確率としたものを図Al-l (b)の破線で示す。この値の選択は幾分独断的であるが、確率の裾

部と図A1-1(b)の斜線部の面積がだいたい等しくなる点とした。電術移行衝突の断面積は簡単

となり、
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となる。水素の場合、式(Al-12) はLCAO (原子基底法)の結果と同じになり、 27.2 (Rla
O
) 

exp (-RlaO) eVと表される。従って、 AB+の特徴が原子Aの電離ポテンシヤルで完全に記述さ

れる。式(Al-12)は、大きい電離ポテンシャルの原子について相互作用距離が短くなり、もっ

ともらしい結果となっているが、式の導出にあたり必要以上の簡単化をしていることに注意

しなければならい。 Iovitsu と Pal1as [2] は、式(AI-10)の指数関数中に経験的な調整係数を含めて

いるが、 Rapp&Francis は純粋な理論に基づく結果を望んでいたため、この係数を省略してい

る。式 (Al- lO)を式(Al-1) 、 (Aト9)へ代入し、断面積 σ を得るためには、まず

と表される。 b 1 の値は次式から求めた

π

一6一
一

寸
』tB
I
t
s
l
a
g
-
-
1
1

」

¥
1
I
B
I
l
l
-
-
/
 

，m
一
向

f
r
i
l
l
-
-
t
k

、

p
 

x
 

戸
町

\
1
1
1
1
1
1ノ

内
一
仇

+
 

/
1
1
1
1
1
¥
 

1
0
 

\
I
l
l
1ノ

I

一
恥

/
F
I
l
i
-
-
¥
 

\
1
1
1
1
1
1
i
/

〆

均
一
肌

/
1
1
1
1
1
1
k
¥
 

「
I
B
-
-
1
1
1
1
1
1
1
1
L

一
一v

 

h
u
 

A
 

(Al-16) 

「
I
l
l
1
1
1
l

」

α
 

\
、i
l
l
-
J
J

一
f
O

F
t
-
1
J
 

/
f
i
-
-
o
ー
、
\

r
i
-
-
t
t
I』
l
l
l」

D
A
 

x
 

e
 

、
、11
1
1
1
1
t

，
，
ノ

ー
一
物

/
t
i
l
l
-
-
1
、

「
l
~

n
 

F
3
 

一
一

V
 

L
υ
 

P
 

(Al-12) 

( y b 1 /，α。) >>1の場合、式(Al-16)中のb 1 に対する指数関数項exp (-y b 1/α。)の変化は疑似折

数関数項[1+(aO/γ b 1)] の変化に比べて非常に大きい。 限られた速度 v の範囲内で、 b} の速度依

存性を得るために、まず、疑似指数関数[1+(ao/y b 1 )] 項のb 1 を平均値のb 1 に置き換えて、指数
関数の変化のみをみてもよい。 上述に従い、断面積は

式中の積分を評価しなければない。この積分はDalgarno[ 1] により評価されており、次式とな
る 。
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(Al-13) と表される。これはよく知られた式[1] ， [3] となり

q
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一2σ
 

(Al-18) 
ここで、 γ= (1113.6) 1 /2 、 K。と K1 はそれぞれ0次と 1次の第2種 Bessel 関数を示す。式(Al .-10)

は (y R/aO) >>1 の場合にのみ理にかなった近似であるため、式(Al-13) は (y b/a
O
) >>1 の範

囲に限り、 bessel関数の漸近式[2] を用いてもよい。すなわち、
となる。式(Al-18)は電荷移行衝突断面積の衝突速度依存性を外装するのに用いられてきたも

のである。

このように、 Rapp&FrancÌsの電荷移行断面積の計算は原子の電離ポテンシャルにより簡単

に断面積の計算が行える。しかし、断面積計算に用いた波動関数は水素原子の波動関数を対

96 97 



象原子の電離ポテンシャルで補正した形のものを用いている。最外殻電子が s 電子以外の原

寸こについては、断面積の計算値は正確ではなくなることを彼らは指摘している。

付録 A2 Rapp and Francis の電荷移行衝突断面積の計算の誤りと訂正

付録Al中のRapp&Francisの計算には一部誤りがある。式(Al-ll) は
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でなければならない。それに伴い式(A1-12) ---(Al-14 )、 (Al-16)中のI も(4/3) 13 . 6 y 2で置き換え

られなければならない。

付録A3 改良型 Rapp and Francis の断面積の計算

式(Al-16) より

v=詰(前/2(1+去)叫(剖=F(}bl) 
(A3-1) 

y
t
 

民

寸
l
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l
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川7

「
1
I
t
E
t
-
-
1
」

π
 

l

一2一
一

幼
1

一2一
一

σ
 (A3-2) 

となる。しかし、本論文の4.6節で述べたように、実験データをもとに得られた公式は

図 Al-1 (a)は式(Al-14) 中のA(b ， v) を示す。 (b)は速度固定

のもとで、の衝突係数対電荷移行確率P(b ， v)=sin 2[A(b , v)] を示

す。式(Al-15)式の近似は点線で示す。

σ 民 1 -1.5 
(A3-3) 

となる。このような関係になるためには、 Rapp&Francisが用いた波動関数(AI-10)式は次のよ

うに改良されなければならない。
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図A3.1 にRapp&Francisの原式、訂正、改良型と簡易公式の断面積を示す。
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測定誤差の評価付録 81

1 .測定断面積の測定精度

測定断面積の相対精度については、断面積を得る式(3-3)から導かれる 。

(B 1 ・ 1)

1 _ N: 1 _ N: 
σ(ε)= 一一一 ln ' =一一一 ln ーム

n/, Nct + N; n/. No 

ここで、 σ は断面 (cm2) 、 ε は衝突エネルギー (eV)、九は密度(cm勺、 fは作用長、 N1 は入

射イオン量(C) 、 Nctは電荷移行イオン量(C) 、 N。はNi + Nctを示すo 導出された相対精度 l

Aσ/σ| は次式となる。
一"・簡易公式
一一一改良型Rapp&Francis
-一ー修正型 Rapp&Francis

-_  Rapp&Francis 原式

10・ 13

(B 1-2) 
|子1~1そ卜|子卜|勺/ゾ)卜 21~'H~fl

A(ベt+ N)1 →L1na
N../N I I n (anaf<< 1) 

ここで、 I L1 na/九|は密度変動、 I IJf/f I は作用長の変動を示す 。 六Bl-2) より、

相対精度は密度変動と作用長の変動で表される。

10・14

(
N
E
O
)
C
0
5
0
C
ω
ω
ω
O

』
O

Digi凶 oscillscope の量子分解能 (quantizer resolution) 

Digi凶 oscillscope でデータを取り込む場合、アナログからディジタルに変換されるため量

子化された値となる。量子化の最小単位を量子分解能 L1 q とよ ~ o

2. 

10-15 

(B 1-3) 

FSR 
L1q = ヲア

10
7 

velocity (cmlsec) 

106 

データ

測定値

ここで、 n はoscillscope の垂直部のピット数、 FSRは測定レンジの向11 scale を示す。

は量子分解能を単位とする整数倍となる。それ以下の値は切り捨てられるため、

が量子分解能程度まで小さくなると測定精度は悪くなる 。

断面積計算値の比較図A3.1

3. 平均操作による測定精度の改善

実験では、同一条件のもとで繰り返し測定された波形を対象としているため積算平均化

により測定精度を向上させた 。 ゆえに、得られる断面積の測定精度(B 1-2)は統計的に測

定精度がよくなる 。 しかし、ディジタル化しているため測定精度は次式となる 。 測定精

度を上げるため、高速データ収集処理装置により測定信号の平均処理を行った。 この平

均処理後の相対精度は次式となる 。

-E-a 
A
υ
 

1
ι
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付録 82 Gd 原子の共鳴準位

l子1~[2そ卜l子IJ方叫 N
(Bl-4) 

369nm---4∞nmのレーザ一波長範囲で測定されたGd原子の共鳴準位を表B2.1 に示す。 gA1直は

NBS より参照した値である。エネルギー準位の括弧内には電子配置を示した。

表B2.1 Gd原子の共鳴準位 (369nm --- 4∞mのレーザー波長範囲)
Nは I 衝突エネルギーでの積算平均回数、.ð q Ni 、L1 q Nctはそれぞれディジタルストレ
ージスコープの量子分解能を示す。平均回数を増やしたとして も、データはディジタル
化されているため、量子化分解能以上の精度にはならない。このことから式(8-4)が成立
することがわかる。

laser wavelength 

(nm) 

Energy levels 

(cm.1 ) 

ホ

gA 

(X 108 sec.1) 

368.74890 

4. .� q Ni、L1 q Nctの評価

断面積の測定精度は、測定されるの信号量と量子化分解能( .� q Ni 、L1 q Nct) の比によ
って決まる 。 この比(量子化誤差)は次式となる。

368.83290 

369.79853 

369.84033 

370.19894 

371.46314 

371.69746 

371.85411 

σ r(ê) = ~札 + L1iJNc1 ) 叫 1+ (坐弘+生~)1 
・ (Nj + L1iJN) Nj l -. ~ N

cr 
' N; ) r 

(Bl-5) 

ここで、 σrel'ま相対断面積を示すo

372.76396 

373.33843 

373.37376 

5. 測定誤差(量子化誤差)できまる測定精度

式(BI ・4) と (Bl-5)の関係から digital oscilloscopeを使った測定による相対精度は

374.08237 

374.44988 

374.59022 

ー
一d

h
Z
N
t
 

+
 

心
叫
一

N
U

+
 

1

一3
M

4

7
4
 

+
 

必a

一n
a

M
一σ

375.21677 

375.90144 

376.10474 (Bl-6) 

となる 。 ここで、 Rは何回一連の測定を行ったかを示し、L1 qNct /Nけは電荷移行信号
をデイジタルデータとしてオシロスコーフ。へ取り込んだ時に生じるの量‘子化誤差.ð q lI..1; 

/川はイオン信号の量子化誤差を示す。 式(Bl-似り 一衝突エネルギーの平均回数lvZ
上げるよりも、平均回数Nを少なくし一連の実験回数Rを数多くすれば測定精度は向上
する。

376.32819 

377.13551 

377.23358 

377.24619 

378.41343 

378.82253 

379.68276 

379.74576 

381.93507 

383.40518 

0.000 (5d6s 2 902
0 ) • 27118.725 (5d6s6p 9F2

0) 

999.121 (5d6s2 9050) • 28111.670 (5d;s 11F40) 

0.000 (5d6s2 902
0) • 27041 .752 (5d6s6p 9r 3 0 ) 

532.977 (5d6s2 9040) • 27571.672 (4rB5d6s 7 G 5 0 ) 

1719.087 (5d6s2 906
0 ) • 28731.590 (5d6吻 9F6o)

215.124 (5d6s2 90 3
0) • 27135.695 (5d6吻 9F3o)

215.124 (5d6s2 90 3
0) • 27118.725 (5d6s6p 9F2o) 

532.977 (5d6s 2 90 40) • 27425.244 (5d6s6p 9P40) 

215.124 (5d6s2 90 30 ) → 27041万2 (5d6s6p 9F3
0) 

1719.087 (5d6s 2 906
0) • 28504.436 (5d6s6p 9F子)

532.977 (5d6s2 904
0) • 27315.791 (5d6s6p 9p30) 

999.121 (5d6s2 905
0) • 27731.201 (5d6s6p I 1 F 50 ) 

999.121 (5d6s2 905
0) • 27704.965 (4内d6s 90/) 

1719.087 (5d6s 2 906
0) • 28414.926 (4f85d6s 7F5

0) 

215.124 (5d6s2 903
0) • 26866.385 (5d6s6p 7F 40 ) 

532.977 (5d6s2 9040) • 27135.695 (5d6s6p 9F3
0) 

0.000 (5d6s2 ,902
0) • 26588.338 (5d6s6p 9G2

0) 

999.121 (5d6s2 905可→ 27571.672 (4rB5d6s 7 G 5 0 ) 

215.124 (5d6s2 90 3
0) • 26730.758 (5d6s6p 5F3

0) 

532.977 (5d6s2 9040) • 27041.752 (5d6s6p 9F 30 ) 

532.977 (5的 2 9040) • 27040.865 (5d6s6p 9F 40 ) 

999.121 (5d6s2 905~ → 27425.244 (5d6s6p 9p 4 0) 

0.000 (5d6s 2 9D20) • 26397.586 (5d6s6p 9F2
0) 

999.121 (5d6s2 90戸→ 27336 .898 (5d6s6p 9r 60) 

532.977 (5d6s2 9040) • 26866.385 (5d6s6p 7F 40 ) 

215.124 (5d6s2 90 3
0) • 26397.586 (5d6均 9 F2o)

532.977 (5d6s 2 9040) • 26615.045 (5d6向 7F50 )

0.56 

12.0 

0.58 

13.0 

0.51 

2.2 

1.3 

3.3 

5.0 

0.54 

5.9 

5.6 

1.4 

18.0 

1.0 

1.0 

* C. H. Corliss and W. R. Bozman, "Experimenlall即時ilion probabililies for spectral lines of 70 elemenls ・ '， N . BS ，

Washington D.C. (1962) 
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laser wavelength Energy levels * gA 
(nm) (cm-I) 

(X 108 secl) 

383.99886 999.121 (5d6s2 905~ → 27040.865 (5d6s6p %'40 ) 0.23 

384.13543 215.124 (Sd6s2 9030) • 26247.609 (4t8Sd6s 9G
3
0) 0.56 

384.43626 1719.087 (5d6s2 906 ~→ 27731.201 (5d6s6p IIF5o) 9.9 

385.82021 532.977 (5d6s2 904
0) • 26451.785 (5d匂 %'40) 

386.58901 999.121 (5d6s2 9050) • 26866.385 (5的6p 7F40) 0.67 

386.80852 1719.087 (Sd6s2 9060) • 27571.672 (4f85d6s 7 Gs
o ) 10. 

387.55659 532.977 (5d6s2 904
0) • 26335.660 (4f8Sd6s 9050) 0.72 

388.88365 532.977 (5d6s2 904
0) • 26247.609 (4f8Sd6s 9G30) 0.33 

389.01781 215.124 (5d6s2 903~ → 25920.889 (5d6s6p 7p 40) 

390.38217 999.121 (Sd6s2 905
0) • 26615.045 (Sd6s6p 7F5o) 1.5 

390.53962 215.124 (Sd6s2 903
0) • 25820.721 (4内d6s 9G

4
0) 0.93 

390.67530 1719.087 (5d6s2 9060) • 27315.791 (5d6s6p 9F5o) 2.7 

393.59008 532.977 (Sd6s2 904
0) • 25940.121 (5d匂 IIG5o) 4.8 

393.65018 0.000 (5d6s2 902 ~→ 25403.266 (5d~p IIG
3
0) 0.75 

394.29127 1719.087 (Sd6s2 9060) • 27081.049 (4f8Sd6s 7G60) 2.5 

394.37545 215.124 (5d6s2 903
0) • 25571.672 (5d~p IIG/) 2.2 

394.43523 0.000 (5d6s2 90β → 25352.705 (5d6s6p 7010) 0.93 

394.66943 999.121 (5d6s2 9050) • 26337.070 (5d26p II G
6
0 ) 6.4 

395.44849 532.977 (5d6s2 904
0) • 25820.721 (4f85d6s 9G40) 2.3 

395.97942 0.000 (5d6s 2 902
0) • 25253.838 (5d6s6p 7030) 0.36 

396.73978 1719.087 (5d6s2 906可→ 26924.525 (4f85d6s 7 G
7 
0 ) 3.3 

396.82740 532.977 (5d6s2 904
0) • 25732.850 (Sd6s6p 7050) 

397.01222 215.124 (5d6s2 903
0) • 25403.266 (5d~p 11 G

3 
0 ) 2.7 

397.38298 0.000 (5d6s2 902可→ 25164.641 (5d~p l1G2
0) 1.3 

397.59367 1719.087 (5d6s2 9060) • 26870.393 (5d26p 11 G
7
0 ) 1.6 

398.04747 215.124 (5d6s2 903
0) • 25337.756 (5d6s6p 70

2
0) 2.6 

398.89618 0.000 (5d6s2 902 ~→ 25069.180 (5d~p IIG1o) 1.5 

399.38184 532.977 (5d6s2 904
0) • 25571 .672 (5d26p 1I G4o) 1.2 

400.80937 215.124 (5d6s2 903
0) • 25164.641 (5d匂 l1G2 0 ) 0.36 

400.94623 999.121 (5d6s2 9050) • 25940.121 (5d26p 11 G50 ) 1.3 

*C. H・ Corliss and W. R. Bozman, '"Experimentall即時ilion probabilities for spectrallines of70 elements '" , N.BS, 

Washinglon D.C. (1962) 
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付録 83 Gd+イオンの共鳴準位

369nm ----4∞mのレーザ一波長範囲で測定されたGd+イオンの共鳴準位を表B2.2に示す。 gA値

はNBS より参照した値である。エネルギー準位の括弧内には電子配置を示した。

表B2.1 Gd+イオンの共鳴準位 (369nm -- 4∞nmのレーザ一波長範囲)

laser wavelength Energy levels * gA 

(nm) (cm-I) ( X 1 08 sec-1) 

369.87856 261.841 (5d6s 907/2
0) • 27297.741 (5d6p IOD5ぷ) 2.0 

371.74192 261.841 (5d6s 90712
0 ) • 27162.224 (5d6p 100912 0 ) 1.3 

373.35195 633.273 (5d6s 909/2
0) • 27417.652 (4f85d 8P7ぷ) 0.23 

374.45342 1158.943 (5d6s 9011120) • 27864.534 (5d6p Iﾛf 1112 0 ) 5.2 

376.00739 0.000 (5d6s 905/2
0 ) • 26595.222 (5d6p Iﾛf7I20) 0.66 

376.40679 1935.310 (5d6s 90 11危0) → 28502.312 (6d6p 10p 1112 0) 0.21 

376.94668 633.273 (5d6s 90 9120 ) • 27162.224 (5d6p 10 09ぷ) 8.3 

379.74615 261.841 (5d6s 907/2
0) • 26595.222 (5d6p I Ûf7ぷ) 4.2 

381.50594 0.000 (5d6s 90 5120 ) • 26211.912 (5d6p IOp5120) 2.7 

381.77257 261.841 (5d6s 907/2
0) • 26455.446 (6s6p IOp9120) 0.61 

383.28970 261.841 (5d6s 90712
0) • 26351.767 (4tB6s 6D9/20) 0.28 

384.56686 1158.943 (5d6s 9011/20) • 27162.224 (5d6p 1009120) 1.4 

385.17909 633.273 (5d6s 90912 0 )• 26595.222 (5d6p I Op7ぷ) 2.7 

385.20693 0.000 (5d6s 90512 0) • 25960.073 (5d6p 1 ﾛf3/2o ) 3.5 

385.35540 261.841 (5d6s 90712
0 ) • 26211.912 (5d6p IOF5I2

0) 3.2 

385.66522 1935.310 (5d6s 90 11 /2
0 ) • 27864.534 (5d6p IﾛfII/20) 0.53 

387.26408 633.273 (5d6s 90912 0 )• 26455.446 (6s6p Iﾛf
9I2

0) 0.11 

388.82526 633.273 (5d6s 909/2
0 ) • 26351.767 (4tB6s 609120) 0.056 

389.57964 0.000 (5d6s 90512 0) • 25668.692 (6s6p IOP7120) 0.93 

395.31156 1158.943 (5d6s 90 11/20) • 26455.446 (6s6p Iﾛf9/20) 0.23 

396.93843 1158.943 (5d6s 9011 /20) • 26351.767 (4f86s 60912
0) 0.45 

* C. H. Corliss and W. R. Bozman, '"Experimental transition probabilities for speclrallines of 70 elemenls ", N.BS. 

Washinglon D.C. (1962) 
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