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論文内容の要旨

本論文は、走査トンネル顕微鏡 (STM) によって誘起される固体表面上の原子や分子のダイナミクスのメカニズ、

ムを微視的な立場から解明することを目的として、 STM によって誘起される金属表面上の吸着分子のダイナミクス

を理論的に研究した成果をまとめたものであり、以下の 6 章から構成されているo

第 1 章では、 STM によって誘起される固体表面上の原子や分子のダイナミクスに関する研究を概観して、 STM

によって誘起される Cu(l11) 表面上の CO のダイナミクスに関する実験を紹介した。さらに、この CO のダイナミ

クえを微視的な立場から説明するためには、 STM 探針からトンネルする電子による電子系の状態選移が同時に CO

の運動状態の変化を伴うと捉えることが必要であることを指摘した。

第 2 章では、 CO と Cu(l11) 表面との聞の振動状態を決めるためにトランケイテッド調和振動子ポテンシャルを

用い、 STM 探針からトンネルする電子が、 CO の局在軌道を占有した後、金属へトンネルするときに誘起される

Cu(1 11)表面からの CO の脱離を記述するモデルを提案した。このモデルを使って、脱離確率の飽和値に達するま

での時間の co の局在軌道の寿命幅依存性を明らかにした。

第 3 章では、第 2 章で用いたポテンシャルをモース・ポテンシャルとして、 STM 探針からトンネルする電子が、

co の局在軌道を占有した後、金属へトンネルするときに誘起される Cu(l1l)表面からの CO の脱離を記述するモ

デルを提案した。 Cu(l11) 表面上の CO の吸着エネルギーなどこのモデルに含まれるパラメーターに実験から推定

される値を用いて、実験で測定される脱離確率ばかりでなく、同位体効果も再現した。さらに、脱離 co の並進運動

エネルギ一分布を明らかにした。

第 4 章では、第 2 章、第 3 章で提案したモデルを拡張して、 STM によって誘起される Cu(100) 表面上でのアセ

チレンの回転を記述するモデルを提案した。密度汎関数法に基づく計算結果から推定されるアセチレンの C-H 伸縮

振動と束縛回転モードとの結合を考慮、し、実験で測定される回転確率を再現した。

第 5 章では、第 4 章で提案したモデルを、 STM によって誘起される Cu(100) 表面上のアセチレンの解離に適用

し、実験で測定される解離確率を再現した。

第 6 章では、各章で得られた結果を総括し、本研究を基に STM による原子や分子の操作理論を展開させることな

どの今後の研究課題を述べた。
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論文審査の結果の要旨

電子系の状態選移と固体表面上の吸着原子や分子の運動状態の変化が絡むダイナミクスを微視的な立場から解明す

ることは、多様な固体表面上の原子や分子のダイナミクスを微視的な立場から理解する上で、大変重要な研究課題で

ある。本論文では、このダイナミクスの中でも、 STM によって誘起される金属表面上の吸着分子のダイナミクスに

注目し、これを理論的に研究した成果をまとめている。本研究の主な成果を要約すると次の通りである。

(l)STM によって誘起される Cu(111) 表面上の CO のダイナミクスを微視的な立場から説明するためには、 STM 探

針からトンネルする電子による電子系の状態遷移が同時に CO の運動状態の変化を伴うと捉えることが必要である

ことを指摘し、 STM 探針からトンネルする電子が、 CO の局在軌道を占有した後、金属へトンネルするときに誘

起される Cu(111) 表面からの CO の脱離を記述するモデルを提案しているo このモデルを用いて、脱離確率が飽

和値に達する時間が示す CO の局在軌道寿命幅依存性を明らかにしている。さらに、 Cu(l11) 表面上の CO の吸

着エネルギーや振動エネルギーなどこのモデルに含まれるパラメーターに実験から推定される値を用いて、実験で

測定される脱離確率を再現しているばかりでなく、同位体効果も再現している o また、脱離 CO の並進運動エネル

ギ一分布を明らかにしているo

(2)STM 探針からトンネルする電子が、 CO の局在軌道を占有した後、金属へトンネルするときに誘起される Cu(l11)

表面からの CO の脱離を記述するモデルを拡張して、 STM によって誘起される Cu(100) 表面上でのアセチレン

の回転を記述するモデルを提案している。密度汎関数法に基づく計算結果から推定されるアセチレンの C-H 伸縮

振動と束縛回転モードとの結合を考慮して、実験で測定される回転確率を再現している o

(3)STM によって誘起される Cu(100) 表面上でのアセチレンの回転を記述するモデルを、 STM によって誘起される

Cu (100)表面上のアセチレンの解離に適用し、実験で測定される解離確率を再現している。

以上のように、本論文は、 STM によって誘起される金属表面上の吸着分子のダイナミクスを微視的な立場から調

べたもので、基礎的な面ばかりでなく、応用の面においても有益な知見を得ており、応用物理学、特に、理論物性学

に寄与するところが大きし、。よって本論文は、博士論文として価値があるものと認める。
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