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った。しかし X線回折学上，重要な問題である

といえる。本研究では， CTR散乱を絶対強度(入

射 X線強度に対する比)で測定することにより，

この 2 つの取扱いの妥当性を検討した。

絶対強度測定は，イメ…ジングプレートを用い

て CTR散乱と TDS ( Thermal Diffuse Scattering) 

を同時測定することにより行った九 TDS は原子

の熱振動に起因する散乱であり，弾性定数がわか

っている場合には絶対強度を求めることができる。

つまり， TDS の散乱強度からこのとき入射した X

線の強度を見積もることができ， CTR散乱の強度

を絶対値化できる。図 1 に Si (l 1 1)ウエハーの 111

ブラッグ点周りの CTR散乱の測定結果を示す。 o

が測定値を表している。また，点線が Robinson ，

実線が Vlieg 等による取扱いに対する計算結果を

している。計算はどちらの場合も理想的に平ら

な結品に対する散乱強度である O したがって，ブ

ラッグ点から遠く離れたところで，両方の計算値

とも測定値と大きくくずれているのは，実際の試

料の表面が理想的な表面とは違っているためであ
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図 1 Si(ll 1)ウエハーの 111 ブラッグ点周りのCTR散

乱の絶対強度分布

ると考えられる。ブラッグ点近傍で計算値と実測

値を比較すると， Vlieg等の取扱いに対する

値が実測値と見事に一致していることが分かる。
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く軌道角運動量量子数が互いに異なる状態は，エ

ネルギ…的にほとんど縮退している O また，実験

室で容易に生成することができる励起水素原子

は， H(2s) 原子を除くとその自然寿命がきわめて

短い(約ナノ秒)。したがってH(2s) 原子を除くと

特定の励起状態にある水素原子のビ…ムを生成す

ることはきわめて困難であり，励起水素原子の衝

突過程に関する研究例はきわめて限られてくる。

しかし，最も簡単な原子であって， しかもわずか

6. アブストラクト なエネルギー差で縮退している励起水素原子の衝

励起水素原子の水素分子による衝突脱励起過程 突脱励起過程について，その原子の電子状態に依

は，原子・分子衝突過程の最も単純なものであり， 存した断面積を調べることは反応物理化学の基本

化学反応における最も重要な素過程のーっとして 的課題として重要である。そこで，本研究では放

興味深い。励起水素原子の主量子数が互いに等し 射光のパルス特性を利用して，このような衝突脱
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励起過程を調べる新しい方法を確立し， H(2p) お

よび、日(n 口 3) 原子の水素分子による鑑突税励起断

面積の測定に始めて成功した。

単色化した放射光を用い水素分子の解離を通し

て，並進速度のそろった H(2s) および、 H(2p) 原

子を生成させる。それらと水素分子との衝突によ

りさまざまな過程が起きる。その様子をH(2p) 原

子から放出される Lyman-α 発光強度を時間分解

測定することによって直接観測した。実験で得ら

れた発光減衰速度の試料ガス圧依存性から， H 

(2s) および、日(2p) 原子の水素分子による衝突脱

励起断面積が求められる。同様に Balmer-α 発光

強度の時間分解測定の結果から，日(n 口 3) 原子の

衝突脱励起断面積が求められる。なお，衝突にお

ける相対速度は放射光の光子エネルギーとそれぞ

れの励起水素原子を生成する解離極i恨のエネル

ギーから決定できる。すなわち，本研究において

は，衝突速度を指定した実験を行っていることも

大きな特徴である。

日(2s) 原子の衝突脱励起断面積の衝突速度依存

性の結果を本研究とは異なる方法で測定された既

報の断面積と比較し，本研究で用いた測定方法の

正確さについて述べ，従来の測定方法の問題点を

指摘した。一方，本研究によって初めて測定され

た五(2p) 原子の衝突脱励起断面積は， 日(2s) 原

子のそれより明らかに大きいことがわかった。こ

れは， H(n = 2) 原子と Hz分子がつくる相互作用

ポテンシャルエネルギー曲線によって説明される。

すなわち ， H(2p) 原子では核開距離の大きい遠方

からその曲線がポテンシャル障壁を持たずなだら

かに極小へと向かうのに対し， H(2s) 原子では交

換相互作用によるポテンシャル障壁が存在する。

このことが，衝突脱励起断面積の大小を決定して

いると考えられる。

励起水素原子の衝突脱励起は二つの過程に分類

できる。一つは，励起原子の励起エネルギーをほ

とんど変化させることなく，すなわち

変化させず角運動量量子数を変化させる

151 

移行過程である。もう一つは，それ以外の過程す

べてを含む非角運動量移行脱励起過程である。こ

の過程には，結合性イオン化過程，衝突誘起解離

過程などがある。本研究において， H(2s) 原子の

衝突脱励起断面積についてはこつの過程それぞれ

について断面積値が得られた。角運動量移行過程

は相対速度の増加とともにその断面積が減少する

傾向を示し，励起水素原子の角運動量が水素分子

の回転の角運動量へと移行するモデルに基づいた

理論計算個とよく一致した。また，非角運動量移

行脱励起過程の断面積は，角運動量移行過程の断

面積より明らかに小さく，相対速度にあまり依存

しないことがわかった。これらの佑の比較から日

(2s) 原子の衝突脱励起過程は，ほとんど角運動量

移行過程であることがわかった。 日(2p) 原子の衝

突脱励起過程についてはニつの過程としてそれぞ

れの断面積を求めることができなかった。しか

しその衝突脱励起過程は日(2s) 原子の脱励起過

程と同様に角運動量移行過程である可能性が高い

と考えられる。

H(n 口 3) 原子の衝突脱励起には，日(n 口 2) 原

子の場合と同様に角運動量移行過程と非角運動量

移行脱励起過程の二つがあることがわかった。 日

(n 2) と H(n = 3) 原子の衝突脱励起断面積を

比較すると，その衝突速度に対する依梓性は角運

動量量子数によって大きく異なり，主量子数によ

ってはそれほど影響されないこと，およびその値

は角運動量量子数が互いに等しい場合に

数が大きくなると大きな値を示すことを見いだし

た。以上，脱励起断面積の絶対値およびその衝突

速度依存性が，水素原子の電子状態(主量子数お

よび軌道角運動量量子数)の違いに大きく依存す

ることがわかった。

(受付番号制013)

-55-


