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論文内容の要旨

本研究では、スバッタ一法により生成した水銀クラスターの性質について報告した。クラスターとは、原子・分子

が数個から数千個集まった集合体であり、原子と国体を結ぶ中間相のひとつである。水銀二量体は、 van der Waals 

結合であり、水銀バルクは、金属結合であるo 水銀の場合、金属・非金属遷移がクラスターサイズ(クラスターの構

成原子数) 20程度でおこることが知られている。

本研究の内容は以下の 3 項目にまとめられる。

①水銀・銀複合クラスターのサイズ分布と分裂パターン

水銀・銀複合クラスター Hg.Ag+， Hg.Agzのサイズ分布について調べた。サイズ分布は、クラスターの構造を

知る上でのてがかりとなるo その結果、 Hg.Ag+のサイズ分布は比較的電子の殻構造が反映したものであった。そ

れに対して Hg.Agzのなかで安定な構造をもつことがわかった、 Hg18Ag+は幾何学的な構造で・あると考えられる。

② 2 価と 3 価水銀クラスターにおける fission と evaporation の競合

多価クラスターの場合、分裂経路は大きく 2 種類に分けられる。すなわち、 x;f → X~+ + X.-m(iヅ)+ (i = j : 

evaporation, i > j : fission) である。一般的に、 fission と evaporation は競合過程であり、その 2 過程が同確率

でおこるサイズ (Appearance size) より小さいサイズでは、 fission が優勢となる。本研究では、 2 価と 3 価水銀

クラスターにおける Appearance size を、 evaporation と fission を直接観測することにより決定した。また、 fis­

slon の経路についても調べた。その結果、 2 価クラスターの経路は、小さいサイズでの van der Waals 結合の影

響を大きく受けていることがわかった。

③スパッタ一法により生成したクラスターの寿命分布

スパッタ一法では比較的内部エネルギーの高いクラスターが生成することが知られている。 KKR 理論によれば、

クラスターの分裂における寿命 τ は、内部エネルギ- Ei•，と解離エネルギー Edの比の関数として以下のように表さ

れる。

-106-



k=1/ τ = ko(1_E,/E,.,)Jn-7 (n :クラスターサイズ)

すなわち、寿命分布を調べることにより、クラスターのもつ内部エネルギーについて評価することができる。本研

究では、水銀・銀複合クラスター (Ed=0.2eV) と銀クラスター (Ed=2eV) の分裂率の時間依存性を実験的にも

とめ、それを用いてクラスターの寿命分布を計算した。その結果、 2 つのクラスターの分裂率には大きな違いがな

く、寿命が広く分布していることがわかった。また水銀・銀複合クラスターについては寿命分布のサイズ依存性か

ら、 Hg12Ag+が比較的安定なクラスターであることがわかった。このクラスターは正二十面体構造であると考えら

れる。

論文審査の結果の要旨

佐藤君は水銀 (Hg)~および銀水銀複合クラスター (Hg)nAg+をスパッタ一法で作製し、質量分析し、諸性質を調

べた。

研究内容は

① 2 価、 3 価クラスターのクリテイカルサイズを決定した。

② 1 、 2 、 3 価クラスターの分裂様式を決定した。

③分裂寿命を決定し、寿命分布からスパッタ一法で作製されたクラスターは色々なエネルギーレベルに分布している

ことを示した。

以上の業績は博士(理学)の学位論文として十分価値のあるものと認める。
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