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研究成果の概要（和文）： 
入射分子のもつ並進エネルギーや内部状態といった初期条件が、固体表面でどのように維持伝
達され、表面化学反応に至るのかという量子レベルでの分子情報伝達の解明を目指して、研究
を推進した。本課題では、特に金属表面に入射する分子の配列に着目して、引き続き起こる表
面化学反応への効果を調べるための装置作りを新たに行い、配列分子線を用いた表面反応立体
ダイナミクス研究を大きく展開する上での基盤作りはできたと考えている。	 
	 
研究成果の概要（英文）： 
We have studied how the initial conditions of an incident molecule, i.e. translational energy and/or 
internal states, affect on the following surface chemical reactions. For that purpose, we have constructed 
a new apparatus for elucidating the mechanisms of metal-surface chemical reactions by controlling the 
molecular alignment. We consider that, in this research project, we could develop the basic research of 
stereodynamics of surface chemical reactions. 
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１．研究開始当初の背景 
半導体表面や金属表面の化学反応の理解と
制御を目指す場合、分子ビーム技術と表面分
析技術を組み合わせる手段は有効である。特
に表面に飛来する分子と表面原子の相互作
用ポテンシャルの異方性（配向・配列効果）
が、反応初期のエネルギー散逸過程にどのよ
うに影響しているのかを解明することが反
応制御につながると考えた。そして、私が取
り組んできた分子を意のままに操る配向分
子線法は、その目的を達成するための適切な
手段と考えた（岡田美智雄他、Phys. Rev. Lett. 

95, 176103 (2005) & 100, 256104 (2008); Jpn. J. 
Appl. Phys, 44, 8580 (2005) & 47, 3686-3691 
(2008); J. Am. Chem. Soc,129,10052(2007); J. 
Phys. Chem. C, 112, 19612 (2008); J. Phys. 
Chem. A, in press (2009). ）。それまで、この方
法を用いて行ってきた研究の中で、表面化学
反応に至る粒子̶表面相互作用を決める大き
な要因の一つが、ポテンシャルの異方性を反
映した衝突によるエネルギー散逸過程にあ
ることがわかった。そこで、本研究課題では、
対象分子種の制約のやや大きな配向分子線
法ではなく、応用範囲の広い配列分子線法を
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開発し、一般的な表面化学反応における化学
反応立体ダイナミクスを探るという着想に
至った。すなわち、例えば、酸素分子が分子
軸と側方から表面に近づく場合の反応性の
違いを明らかにするということである。 
 
２．研究の目的 
研究計画では、まず、表面に入射する分子の
回転ベクトルの向きの揃った配列分子線発
生装置を開発する。これにより、表面に分子
がヘリコプターのように衝突するか、車輪の
ように衝突するか制御できる。反応性の立体
異方性は、King-Wells法による付着確率の測
定、散乱法によるポテンシャルの異方性の測
定、ならびに X線光電子分光や赤外分光によ
る表面反応生成物測定により評価する。本研
究計画では、具体的には酸素やエチレン等の
配列制御分子線を用いて、銅(Cu)ならびに銀
(Ag)表面における解離吸着等の化学反応が、
初期の分子の配列状態にどのように依存す
るかを明らかにする。それにより表面化学反
応立体ダイナミクスの一般的な描像に迫る
ことが目的となる。 
 
３．研究の方法 
研究は以下の項目からなる。(1)超音速配列分
子線発生装置の作製：高分解能速度選別器を

開発して配列分子線を発生させる。(2)銅(Cu)
および銀(Ag)表面の酸化過程の入射酸素分子
配列依存性解明：酸素分子が Cu および Ag
表面で解離吸着する過程の分子配列依存性

を X 線光電子分光(XPS)により追跡する。
(3)Cu および Ag 表面の化学吸着過程の入射
エチレン分子配列依存性解明：Cuおよび Ag
表面でのエチレン分子の化学吸着過程の分

子配列依存性を XPS ならびに反射赤外吸収
分光（IRAS）により追跡する。(4)Cuおよび
Ag 表面に吸着した酸素原子と入射エチレン
分子の反応過程の分子配列依存性解明：Cu
および Ag 表面に解離吸着した酸素原子と飛
来するエチレン分子の反応が分子配列にど

のように依存するか XPS ならびに IRAS に
より調べる。気相への反応生成物も同時に四

重極質量分析計を用いて調べる。以上、４項

目の研究を推進することにより、表面化学反

応立体ダイナミクスに新しい理解をもたら

す。 
(1)超音速配列分子線発生装置の作製  
超音速配列分子線は、連続ビームとして発生

した超音速分子線を高分解能で速度選別す

ることにより発生する。同軸のモーターの両

端に円周上に幅 100μmのスリットを 700個
有するチョッパーを２枚取り付け高速回転

することにより、速度選別を行い、配列制御

を行う。ノズルから発生した超音速分子線の

速度分布のうち早い成分の部分を切り出す

と、分子の回転ベクトルが分子線軸と垂直な

向きをもつ分子が選択的に取り出せること

がわかっている。本研究では、その高分解能

速度選別器を開発する。 
 
(2) 銅(Cu) および銀（Ag）表面の酸化過
程の入射酸素分子配列依存性解明  
(1)で開発した配列分子発生装置を表面反応
評価装置に接続し装置を完成する。Cu およ
び Ag 基板表面に飛来した酸素分子が解離吸
着する際に、付着確率が分子配列にどのよう

に依存するかを解明する。付着確率の測定に

は、反応しないで散乱された分子分圧を測定

する King-Wells 法を用いる。解離吸着した
酸素原子の状態は XPS により調べ、入射分
子配列に依存した吸着サイトの違い等がな

いか調べる。また、散乱の実験も行い、表面

と分子のエネルギーのやりとりにかかわる

ダイナミクスも明らかにする。 
 
(3) Cu および Ag 表面の化学吸着過程の
入射エチレン分子配列依存性解明  
(2)と同様の実験をエチレン分子についても
調べる。入射エチレン分子の配列の違いによ

り、化学吸着状態や吸着サイトに違いが出現

するかどうか XPS と IRAS を用いて明らか
にする。 
 
(4) Cu および Ag 表面に吸着した酸素原
子と入射エチレン分子の反応過程の分子

配列依存性解明  
配列制御し入射したエチレン分子が、Ag お
よび Cu 表面に吸着した酸素原子により酸化
されるエポキシ化反応等の酸化反応を取り

上げ、表面上での分子や原子の反応における

分子配列効果を明らかにする。反応生成物の

吸着状態や吸着サイトに違いが出現するか

どうか XPS と IRAS を用いて明らかにし、
気相への反応生成物は四重極質量分析計に

より分析する。エポキシ化反応等の酸化反応

における配列効果が見いだされれば反応の

詳細な理解につながる。 
	 
４．研究成果	 

(1)  超音速配列分子線発生装置の作製  
当初予定していたパルス分子線ではビーム

の素性が十分でないことが予備実験で判明

したため、連続分子線源を新しく設計・作製

して現在も調整している。連続分子線源をも

とにした新しい高輝度の配列分子線源の高

分解能速度選別により、分子の回転運動の回

転軸が表面に平行な車輪型か垂直なヘリコ

プター型かを効率よく制御できる。 



 

 

 
(2) 銅(Cu) および銀（Ag）表面の酸化過
程の入射酸素分子配列依存性解明  
(1)の装置開発が遅れているため当初予定の
研究にまで進むことが出来なかったが、高輝

度放射光施設に既設の超高真空対応分子線

装置を用いて酸素分子ビームを発生させ Cu
表面での酸化物生成の様子を調べた。酸素分

子の並進エネルギーや表面温度により Cu 酸
化物生成過程が制御できることがわかった。

また、表面散乱測定法を導入する準備を行い、

塩化メチル分子 (CH3Cl)がグラファイト
(HOPG)表面から散乱される様子を調べた。
これにより、散乱法による化学反応立体効果

の検出方法を確立した。 
 
(3) Cu および Ag 表面の化学吸着過程の
入射エチレン分子配列依存性解明  
(1)の装置開発が遅れているため当初予定の
研究にまで進むことが出来なかったが、金属

表面研究のための反射赤外吸収分光装置を

用いて、Cu(210)ステップ表面のエチレン吸
着系について、分子線実験のための予備実験

を行った。金属表面で微少な分子配列効果測

定が可能な安定度まで調整できたと考えて

いる。金属表面で微小な分子配列効果測定が

可能な安定度まで調整できているので、配列

分子線源と接続して分子配向効果の観察を

試みる調整を継続して行っている。 
 
(4) Cu および Ag 表面に吸着した酸素原
子と入射エチレン分子の反応過程の分子

配列依存性解明  
(1)の開発が遅れたため、まだこの課題は行っ
ていない。 
 
	 以上、装置作りとその調整のため、当初予
定の研究まで発展させることはできなかっ
たが、本研究により今後の配向・配列分子線
を用いた表面反応立体ダイナミクス研究を
大きく展開する上での基盤作りは、クリアで
きたと考えている。	 
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