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論　文　の　内　容　の　要　旨

　ボトムアップテクノロジーを確立するためには，作製される微細構造の制御，および，その物性の正確な

評価が必要不可欠である。特に分子ナノテクノロジーの基本となる固体基板上における有機分子集合体の構

造形成と物性には，分子のもつ官能基によって発現する分子間および分子基板間相互作用が大きな影響を与

えると考えられる。将来，ナノスケールの有機分子デバイスを実現するためには，基盤研究として，これら

を単一分子レベルから解明する系統的な研究を進める必要が不可欠である。本研究では最も簡単なアミノ酸

であるグリシン分子を対象として，STM を用いて Cu（�00）表面を舞台とした自己集合構造の形成およびそ

の電子状態，さらに単一分子の脱水素化反応の誘起とそのメカニズムの解明を行った。その結果以下ことが

明らかとなった。

　一連の吸着過程の観察からテラスとステップ部ではグリシン分子のとる最安定化構造が異なり，ステップ

部の Cu 原子の再配列から始まる初期吸着時には c（2×4）と呼ばれる構造が形成されることがわかった。し

かしながら実際テラス上でエネルギー的に安定であり支配的な構造は p（2×4）と呼ばれる構造であり，c（2

×4）構造は〈3�0〉ステップの長さで制限される三角形領域までしか成長しないことが明らかとなった。こ

のことから c（2×4）は主に〈3�0〉ステップ部に吸着した分子から始まる分子間相互作用で安定化しており，

一方の p（2×4）構造はテラスとの相互作用が大きく寄与して安定化しているということが考えられる。

　実際，分子吸着によって形成された p（2×4）構造界面には低温条件下において非占有状態で二次元電子

ガス状態を形成していることが確認され，それに起因して現れる表面の定在波パターンを STM によって観

察することに初めて成功した。基板である Cu（�00）表面は二次元電子ガス状態を形成する表面準位は存在

しないこと，さらに，作製された電子状態が基板に比べ非常に異方的な性質を実現していることから，この

結果は有機分子の吸着によって固体表面上に新奇な電子状態を形成および制御できる可能性を示しており，

基礎的に重要なだけでなく，将来の分子デバイスの実現に向けた応用も期待される。

　引き続き，極低温に保たれた Cu（�00）表面上に吸着された孤立グリシン分子に対する STM による脱水

素化反応の誘起のメカニズムを解明した。STM 像から反応後の分子は分子膜中に存在するときのようにア

ミノ基の N，および，カルボキシル基の二つの O，の三本足で基板の Cu 原子と吸着していると考えられる。
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また試料バイアス印加による脱水素化は非弾性トンネル電子による分子中の O-H 伸縮振動励起の結果誘起

されるという反応メカニズムが有力であると考えられる。

　以上，本研究ではグリシン分子のもつ官能基に起因する分子間，分子基板間相互作用が吸着構造の形成過

程およびその物性に大きな影響を与えることが確認された。特に分子膜と基板の間に誘起される新奇な二次

元電子状態とその定在波は本研究で初めて確認されたものである。本研究を通じて得られた知見をさらに深

く掘り下げること，ならびに，さらに対象を広げ応用を行うことにより，今後，分子ナノテクノロジーがさ

らに発展し，我々の望む機能材料が実現できることが期待される。

審　査　の　結　果　の　要　旨

　自己組織化は多くの分野で用いられ議論されてきたが，非常に微妙な相互作用のバランスの上に成り立っ

ており，メカニズムの理解と制御には，成長に顕わに出てこない隠れた役割を明らかにすることが非常に大

切である。本研究で用いられた，グリシンと Cu 基板のシステムにおいても，過去の研究では，2 つの構造

がどう成長に寄与するかは明らかにされてはおらず，混沌とした状況であった。申請者は，温度可変の走査

トンネル顕微鏡技術を駆使し，2 つの構造の基盤となる相互作用が異なるメカニズムによることをつきとめ，

これまで議論されてきた複雑な成長過程を統一的に説明することに成功した。また，二次元的な電子構造と

それに伴う定在波は，これまで，表面準位を持つ金属表面に置いて見られてきたものの，本研究のように単

分子膜において確認されたのは初めてのことである。官能基を制御することで，こうした電子構造を自在に

操ることができる可能性もあり，自己組織化単分子膜における異方性を持つ電子構造の発見は，基礎的に重

要であるだけでなく，今後の分子デバイス開発にも大きな寄与をするものと考える。論文審査では，こうし

た自己組織化における課題と本研究の意義について検討し，今後の展開も含めて議論を行った。

　よって，著者は博士（工学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。




