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研究成果の概要（和文）： 
グラファイト表面における一酸化炭素と窒素の衝突散乱過程を表面温度 150 ～400 K、及び並
進運動エネルギー275 ～600 meV の間で制御して実験計測と解析を行った。両分子は質量が同
じ直線分子であるが，重心位置とダイポールの大きさが異なっている．しかしながら，両分子
とも非常に類似した散乱強度の角度分布を示すことがわかった．これは表面が比較的軽い炭素
原子の 2 次元ネットワークで構成されているため，分子―表面間の衝突時に表面が原子の連な
った網のような振る舞いをすることに由来する特異な散乱過程であることが明らかとなった． 
 
研究成果の概要（英文）： 
Measurements of angular distributions for the scattering of well-defined incident beams of 
CO and N2 molecules from a graphite surface are conducted over a range of surface 
temperatures from 150 to 400 K and a range of incident translational energies from 275 to 
over 600 meV. The behavior of the widths, positions and relative intensities of the angular 
distributions for both CO and N2 were found to be quite similar. Based on the analysis with 
theory, it is concluded that the scattering process is predominantly a single collision with a 
collective surface for which the effective mass is significantly larger than that of a single 
carbon atom.  
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１．研究開始当初の背景 

炭素材料に関する研究の歴史は古いが，グ
ラファイト系炭素表面の電子状態がどのよ
うに化学的特性に影響を及ぼすかはほとん
どわかっていない．グラファイト表面での分
子吸着は物理吸着が支配的であり，一般にグ
ラファイト表面は不活性な表面であるとい
う認識が強い．しかしながら，一旦π共役系
の電子状態に乱れが生じると化学反応特性
が現れてくる．またラジカル種とは強く反応
する可能性がある．実際，炭素研究の多くの

蓄積のなかには非常に魅力的な報告が散見
される．すなわち，炭素が触媒活性を有する
こと，異種元素と炭素表面間で電子授受が起
きること，スピンが関与することである．
我々はこれが炭素材料と相互作用する分子
の特性，即ち極性を持つ場合，電子吸引性ま
たは電子供与性を示す場合，そしてラジカル
種を構成している場合により大きく支配さ
れていると考えている．この原理原則を明ら
かにするためには表面科学的手法を用いて
基本的な化学反応素過程である分子の吸着
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や表面との衝突時のエネルギー授受を反映
する散乱に関する基礎科学的な研究が必要
不可欠である．本研究ではこの点に着目した． 

 
２．研究の目的 

グラファイト表面での分子およびラジカ
ル種の吸着・散乱特性を明らかにすることが
目的である． 
 
３．研究の方法 

清浄なグラファイト表面（高配向性熱分解
グラファイト HOPG）における一酸化炭素分
子と窒素分子それぞれの衝突散乱過程を，超
音速分子線を用いた散乱計測実験と理論散
乱モデル計算により解析した．具体的には分
子が表面に衝突する際に分子の運動エネル
ギーが，表面の格子振動，即ちフォノンエネ
ルギーや分子の回転エネルギーに変換され
る割合が，分子の構造や分子の衝突運動エネ
ルギーおよび表面の温度の変化に対して，そ
れぞれどのように変化するのかを超音速分
子線の散乱強度角度分布計測と米国のマン
ソン教授らが最近確立させた理論モデル計
算を基に解析した．一酸化炭素と窒素とは質
量が極めて近い分子であり，分子中心と重心
位置との違いが及ぼすエネルギー移動への
変化の知見が得られることが期待されるた
め選択した． 
 
４．研究成果 

清浄グラファイト表面の温度 150～400 K
および入射分子線の並進運動エネルギー275
～600 meV の範囲において一酸化炭素分子
と窒素分子それぞれの分子線散乱強度角度
分布計測を行った結果，非常に類似した散乱
強度角度分布が得られることがわかった． 

具体例として表面温度200 Kでの一酸化炭
素と窒素の様々な分子線入射エネルギーに
おける散乱強度角度分布を図１と図 2 にそれ
ぞれ示す．どちらの場合も入射エネルギー増
加に伴いピーク角度は 51°から 52°に徐々
にシフトすることがわかった．これは衝突時
に分子から表面へ移行する運動エネルギー
量の割合が増加していることを意味してい
る．一方，半値幅は入射エネルギー増加に伴
って徐々に減少することがわかった．これは
衝突時に分子が受ける表面の熱振動の影響
（表面温度の効果）が実効的に小さくなった
（相対速度が小さくなった）ことを反映して
いる． 

次に表面温度依存性の具体例として，入射
並進運動エネルギーが約 275 meV の場合の
結果を図 3 と図 4 にそれぞれ示す．表面温度
の増加に伴いどちらの場合もピーク角度が
52°から 51°へ減少している．これは表面
原子からのたたき上げの効果が増加してい
ることを反映しており分子から表面へのエ

 
図 1 表面温度 200 Kの清浄グラファイトか
らの超音速一酸化炭素分子線散乱強度角度
分布の入射並進運動エネルギーEiT 依存性．
波線と実線は理論モデル計算. 
 

 
図 2 表面温度 200 K の清浄グラファイト
からの超音速窒素分子線散乱強度角度分布
の入射並進運動エネルギーEiT 依存性．波線
と実線は理論モデル計算. 
 



 

 

 
図 3 清浄グラファイトから入射並進運動エ
ネルギー277 meV の超音速一酸化炭素分子
線が散乱した際の散乱強度角度分布の表面
温度 Ts 依存性．波線と実線は理論モデル計
算. 

 

 
図 4 清浄グラファイトから入射並進運動エ
ネルギー275 meV の超音速窒素分子線が散乱
した際の散乱強度角度分布の表面温度Ts依存
性．波線と実線は理論モデル計算. 

ネルギー移動量の減少を意味している．半値
幅は表面温度の増加に伴い増加しているこ
とがわかった．これは表面の熱振動による効
果が増加していることを意味している．すな
わち表面原子団の振動が Boltzmann 分布を
しているために表面原子の運動が衝突分子
から見て相対的に大きくなった場合には
Boltzmann 分布を反映して散乱分布幅が大
きくなるのである．これらの散乱分子線角度
分布のエネルギー依存や表面温度依存は既
存の古典的な分子―表面衝突の描像の範疇
で解釈できるが，興味深いのは，一酸化炭素
と窒素で類似の分布が得られている点であ
る．両分子はどちらも質量が同じ直線分子
であるが，重心位置とダイポールの大きさ
が異なるという違いを持っている．このた
め，例えばフッ化リチウム表面においては
衝突時の回転エネルギーへのエネルギー移
動過程が両分子間で著しく異なることが
我々の過去の研究から分かっている．この
ような違いがグラファイト表面においても
散乱過程に現れることが期待されたわけで
あるが，どちらの分子とも類似した散乱強
度の角度分布を示すことが明らかとなった
わけである． 
この理由を明らかにするため，得られた全

ての分子線散乱強度角度分布結果に関して
分子形状（回転自由度）を取り入れた古典的

ニ体剛体衝突モデルと米国のマンソン教授
らが最近確立させた理論モデル計算を用い
て解析した．この結果，分子構造や分子の持
つダイポールの大きさによらず，どちらの分
子の場合もグラファイト表面の炭素原子
10.8 個分（グラファイトリング 1.8 個分）の
質点と衝突をした場合の古典力学的描像で
分子の衝突散乱を記述できることが明らか
になった（図 1-4 の波線と実線で示すように
実験結果を定性的に再現した）．これはグラ
ファイトが炭素 1 個ではなく CC 結合によっ
てつながった複数個の炭素原子団で協奏的
運動をして分子衝突に応答していることを
意味している．すなわちこのようなグラファ
イト表面のグラフェン炭素原子の集団的な
運動が両分子で散乱挙動に違いが無い結果
となることの原因であることがわかった． 
分子と表面の衝突におけるエネルギー移

動は，具体的には表面温度 150 K から 400 K
および入射エネルギー275 meV から 600 
meV の範囲において，分子の約 40 ％の並進
運動エネルギーが衝突によって失われるこ
とが明らかとなった．表面温度と入射エネル
ギーそれぞれの増加に伴い，散乱後の分子の
回転温度が線形に増加することも明らかと
なった．いずれも一回衝突過程を経た散乱過
程であり，この実験条件下において正常なグ
ラファイト表面では散乱過程とは対照的に
際立った吸着過程は存在しないことも明ら
かとなった． 
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