
１．はじめに

　軟 X線光化学ビームライン（BL２７SU）は、気相・固

相・固体表面さらには固相－気相界面にいたるまで、軟 X

線励起により引き起こされる様々な光化学反応の基礎的理

解とその応用を目指して研究が行われている。［１］主とし

て、軟X線 CVD実験ステーションと軟X線光化学実験ス

テーションにおいて活発なユーザー利用実験が行われてい

る。軟 X線 CVD実験ステーションでは、Figure-８ アン

ジュレータからの高強度軟 X線の照射実験が可能であり、

軟X線励起の光 CVD法やアブレーション法による薄膜作

成やエッチングなど新しい機能性材料の作成や反応の探索

が行われている。一方軟 X線光化学実験ステーションは、

世界でもトップクラスの超高分解能軟 X線ビームを高強

度（＞１０１１photon/s）で利用できる実験ステーションである。

この特徴を最大限に活用して、内殻電子を励起した原子・

分子あるいは表面吸着種の高分解能分光測定実験を行い、

世界に注目される成果を発表し続けている。また、高強

度・高分解能という特徴以外にも、①２.７keVの高エネル

ギー領域までを一台の回折格子型分光器でカバーしている、

②アンジュレータのギャップ値を変更するだけで、水平・

垂直の両直線偏光を同一の実験装置（実験配置）で利用で

きる、③１０ミクロン（縦方向）程度にまでビームがフォー

カスされている、といったユニークな特徴を有している。

このような特徴を活用することにより、さまざまな先駆的

な研究が行われている。

　２００１年度には、気体試料用高分解能光電子エネルギー分

析器の試料導入部の改造を行った。気体試料の測定では、

試料が室温で行っている熱運動に起因するドップラー幅が

測定の分解能を低下させる要因となる。今回の改造では、

試料を分子ビームとして導入するシステムに改造すること

により、ドップラー幅を低減させ分解能をさらに飛躍的に

向上させることに成功した。

２．ドップラーフリー共鳴オージェ電子分光

　本ビームラインの特徴の一つは、超高分解能軟X線分光

器を利用して、内殻正孔の寿命幅よりも狭いエネルギー幅

にて原子・分子の内殻励起ダイナミクスを観測できること

である。例えば、光エネルギー５００eVにおいて１００００以上

（５０meV）の分解能を有することにより、分子の共鳴励起

状態における振動状態を明確に分離することができる。高

分解能軟X線分光器と、光電子分析器としては世界最高分

解能を有する SES-２００２（Gammadata-Scienta社製）を組

み合わせて利用することにより、従来とは比較にならない

ほど高分解能測定が可能となり、スペクトル上で単に電子

状態や振動状態を分離するのみならず、内殻励起状態にお

ける分子の動的挙動に至るまで明らかになってきている。［２］

　分光器の分解能は内殻励起状態の自然幅をも遙かに上回

る性能を実現し、また、光電子分析器の最高分解能は２

meV以下に到達したことにより、スペクトルの分解能を

制限している最大の原因は、分光器やアナライザーの分解

能ではなく、気体試料が熱運動していることにより生ずる

ドップラー幅（数１０meV）となった。特に、軽元素から構

成される小さな２原子・３原子分子が研究対象の中心とな

る同実験ステーションでは、これは深刻な問題であった。

ドップラー幅によるスペクトル広がりを解決する手法とし

て、試料を分子ビームにして導入する方法が有効でり、そ

のための改造が２００１年夏より進められた。

　試料を分子ビームとして導入することにより、スペクトル

からドップラー幅を取り除くことができる原理は以下の通

りである。（図１）気体試料は、室温での熱運動によりラン

ダムな方向に飛んでいる。その速度分布の中で、光電子エ

ネルギー分析器の取り込み方向成分がスペクトルの分解能

の低下の要因となる（ドップラー幅）。そこで、気体試料を

光電子エネルギー分析器と直交する方向からコリメートし

た状態で導入する。これにより、気体試料の速度分布成分

中の分析器の取り込み方向成分を減少させ、スペクトル上

に現れるドップラー幅を低減させることができる。分子

ビーム発生部は、厚さ１㎜のマイクロチャンネルプレート

（チャンネル径：１０ミクロン）から構成されている。試料

ガスをマイクロチャンネルプレート中のキャピラリを通し

て、真空チェンバに導入することにより試料ガスをコリ

メートしている。

　図２は、水（H２ O）分子の酸素の K吸収端において測定
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図１　ドップラーフリー光電子スペクトルの原理図
　

　気体試料は、室温での熱運動によりランダムな方向に飛んでい
る。その速度分布の中で、光電子エネルギー分析器の取り込み方
向成分がスペクトルの分解能の低下の要因となる（ドップラー幅）。
そこで、気体試料を光電子エネルギー分析器と直交する方向より
コリメートした状態で導入することにより、気体試料の速度分布
成分中の分析器の取り込み方向成分を減少させることができる。
これにより、スペクトル上に現れるドップラー幅を低減させるこ
とができる。



された共鳴オージェ電子スペクトルである。従来のセル方

式で測定されたスペクトル（赤色）と今回改造された分子

ビーム方式によるスペクトル（青）を比較すると、分子ビー

ム方式では Aバンドにおける振動構造が明瞭に分離され

ていることが分かる。このことは、上記の分子ビーム方式

により H２ Oのドップラー幅（約７０meV）が取り除かれ、

分解能が格段に向上したことを示している。分子ビーム方

式の導入により実現された、ドップラーフリー共鳴オー

ジェ電子分光システムは、今後、内殻励起分子の緩和過程

や解離過程の解明のための強力な実験ツールとして活躍す

るものと期待される。
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図２　H２Oのドップラーフリー共鳴オージェスペクトル
　

　従来のセルシステム（赤）と分子ビームシステム（青）で測定
されたH２Oの共鳴オージェ電子スペクトルの比較。測定は励起エ
ネルギー５３５.７７eVにて行われた。分子ビームシステムで測定し
たスペクトルでは、セルシステムでは分離されていないＡバンド
の振動構造が明確に分離されている。　気体試料を分子ビームと
して導入することにより、ドップラー成分（約７０meV）が無くな
り、スペクトル分解能が格段に向上していることが分かる。


