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多電子同時計測による Kr3p空孔状態からの super Coster–Kronig過程の研究 
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1   はじめに 

オージェ過程は、軟 X 線吸収によって生成する原

子や分子の内殻空孔状態の主要な崩壊過程である。

そこでは、内殻空孔が外側の軌道の電子によって埋

められ、別の電子がオージェ電子として放出される。

オージェ過程の遷移確率は関与する電子軌道の重な

りの大きさを反映するため、全て同じ殻の電子のみ

が関与する特殊なオージェ過程（super Coster–Kronig

（SCK）過程と呼ばれる）では極めて大きな遷移確

率となる。Kr 3p 空孔状態は、その異なる副準位

（3p3/2
-1と 3p1/2

-1）の間で自然幅に 2 割程度もの差異

がある。この差異は、SCK 過程の寄与が異なること

によるものと考えられる。幾つかの理論予測がある

ものの、SCK 過程の始状態（3p-1）と終状態（3d-2）

がエネルギー的に近接しているため、SCK 過程の寄

与の見積もりには計算精度が大きく影響する。実験

的にも、通常のオージェ分光では SCK過程を見出し、

その寄与を把握することは難しい。これは、SCK 過

程による構造が期待される低運動エネルギー領域に

は、3d オージェ過程の構造が重畳するためである。

本研究では、磁気ボトル型電子分析器を用いた多電

子同時計測[1,2]を行い、Kr 3p 空孔状態からの SCK

過程を識別することに成功した[3]。

2実験 

アンジュレータビームライン BL-2B のフリーポー
トに磁気ボトル型電子分光装置を設置し、Kr 3p 内
殻空孔状態からのオージェ過程に関する多電子同時

計測実験を行った。PFリングのハイブリッドフィル
モードを利用し、その孤立した単一バンチからの放
射光をパルスセレクター[4]により選択し、繰り返し
周波数 229 kHz の光パルスを得た。光エネルギーは
355.2 eVに設定した。

3   結果および考察 

図 1(a)は、3p1/2 内殻光電子との同時計測により得
られたオージェ電子スペクトルである。運動エネル
ギ ー150-190 eV に 見 ら れ る 弱 い 構 造 は 、
M2,3N1,2,3N1,2,3遷移によるものである。60-110 eV の 3

つのバンド構造は、M2,3M4,5N1,2,3 遷移に帰属される。
65 eV 以下にはシャープなピークが多く見られるが、
これらは M2,3M4,5N1,2,3遷移で生成した Kr2+ 3d-14l-1状
態からの二次的なオージェ過程によるものである。
この二次的なオージェ過程が見られている運動エネ
ルギー領域は、通常のオージェスペクトルでは 3dオ
ージェ遷移による顕著な構造に隠されており、今回
の同時計測によりこの領域のオージェスペクトル構
造が初めて見出された。Kr2+ 3d-14l-1 状態からの二次
的オージェ過程によるピーク群の下には、運動エネ
ルギーの減少とともに緩やかな増加を示すバックグ
ラウンド構造が見られる。このバックグラウンドに
は、M2,3M4,5N1,2,3 遷移で生成した Kr2+ 3d-14l-1 状態か
らさらに 2 つオージェ電子が放出される三重オージ
ェ崩壊等、幾つかの多電子放出過程の寄与が含まれ
ている。SCK 遷移は 20 eV 程度以下の運動エネルギ
ー領域に現れると予想されるが、この領域にはそれ
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ら様々な過程が重畳しており、SCK 遷移の寄与の有
無を明確に特定することは難しい。 

SCK遷移では、3d内殻軌道に 2つ空孔を持つ Kr2+ 

3d-2状態が生成する。その２つの 3d 空孔は逐次的に
オージェ過程を起こし、オージェ電子が２つ放出さ
れる。すなわち、SCK 遷移で放出される電子は、3p

光電子に加えさらにこの 2 つのオージェ電子も含め
た 4 重同時計測として観測されることになる。図
3(b)は、3p1/2オージェ過程についてそのような4重同
時計測イベントのみを抽出することにより得られた
スペクトルである。この 4 重同時計測イベントの抽
出によって、Kr2+ 3d-14l-1 状態からの二次的オージェ
過程によるピークやバックグラウンド構造の寄与が
効果的に取り除かれている。このスペクトルに含ま
れている SCK遷移以外の寄与は、3p3/2オージェ過程
についての同様な４重同時計測の抽出から見積もる
ことができる[3]。それを差し引くことにより得られ
たスペクトルを赤色で示した。このスペクトルには、
2-12 eVの領域にわたり幅広い構造が見られる。図中
にはKr L2,3M4,5M4,5遷移エネルギー[5]と 2p-1状態およ
び 3p1/2

-1 状態のイオン化エネルギー[6,7]から見積も
った SCK遷移エネルギーが示してある。この見積も
りは個々の文献値の誤差の重畳のために信頼性が低
いものの、観測された構造と良く対応している。実
際、それらの遷移エネルギーと 3p1/2

-1 状態の自然幅

を用いたローレンツピークの和でフィッティングす
ることによって、赤色のスペクトルの構造を合理的
に再現することができる。すなわち、これらの構造
は 3p1/2

-1状態からの SCK 遷移によるものであり、そ
の遷移エネルギーは文献値による見積りから大きく
ずれてはいないことが分かった。なお、大規模CI計
算を用いた理論予測では、SCK スペクトルは 10 eV 

程度高エネルギー側にずれていた[8]。 

本研究では、磁気ボトル型電子分析器を用いた多
電子同時計測によって、Kr 3p 空孔状態からの SCK

過程を見出すことに成功した。ここでは詳細は示し
ていないが、この多電子同時計測によって後続する
オージェ崩壊についての情報も得ることができてい
る[3]。本研究によって、原子や分子の内殻空孔の崩
壊におけるオージェカスケードの全容を理解するた
めに多電子同時計測が極めて有用であることが示さ
れた。 
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図１：(a) 3p1/2 内殻光電子との同時計測により

得られたオージェ電子スペクトル。(b) 4重同時

計測イベントのみを抽出したスペクトル（黒

線）。赤色のスペクトルは、SCK遷移による寄

与を表している。 
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