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[序] 固体表面に担持したクラスターは、担持の際の原子衝突ダイナミクスや電子的相互作

用に応じて、気相クラスターおよびバルク物質とは異なる、特有の原子配置や特性を持つ。

特に、サイズの小さい担持クラスターでは、原子配置のわずかな違いが、局所的な電子構

造や分子吸着サイトに対して、著しく大きな影響を及ぼす。従って、触媒反応等の機能を

付帯させる際には、その幾何構造の制御が重要となる。 

本研究は、クラスター衝撃法による担持クラスターの幾何構造と機能の制御を目指して

いる。クラスター衝撃法では、あらかじめ気相でサイズ選別されたクラスターイオンを、

電場を用いて速度を精密に制御して固体表面に衝突させる[1]。この方法では、数が精密に

定まった複数の原子を、数ピコ秒程度の短時間内に同時に固体表面の局所領域と反応させ

ることができる。その結果、クラスターと基板間の結合の生成に伴う発熱による局所的な

急熱と、数ピコ秒の急冷を経て固定される[2]。従って、原子の表面拡散、凝集を利用した

蒸着法では実現が困難な、精密に制御された金属クラスター/表面界面がクラスター衝撃に

より形成できる。 

クラスターサイズが２０より小さい白金クラスターを白金原子あたり1 eVの衝突エネ

ルギーに揃えて、シリコン表面にクラスター衝撃させると、白金原子間にシリコン原子が

陥入した白金シリサイドとして担持される。一方、サイズが２０-４０の場合は、白金原子

同士が金属結合で結ばれた単層のクラスターディスク構造が形成される[3,4]。これらは、

急熱、急冷による準安定構造である。このクラスターディスクは、電荷の蓄積[5,6]、高温

安定性[7]、触媒機能[8-10]を持つことを見出している。 

本報告では、クラスターサイズと衝突エネルギーの変化に伴い、シリコン表面に担持さ

れた白金クラスターの形状がどのように変化するかを議論する。 

 

[実験] 白金ターゲットに対して直流マグネトロンスパッタを行うことにより、白金クラ

スターイオン(PtN
+；N=1-80)を生成し、四重極質量フィルターによりクラスターサイズを

選別し、室温のSi(111)-7x7表面に対して衝撃させた。白金クラスターイオンの衝突エネ

ルギーは、電場により制御した。走査トンネル顕微鏡（STM）に搬送し、室温にて担持ク

ラスターの幾何構造を観察した。クラスターの担持、表面作成、搬送、STM観察は、超高

真空下（1.0-9.0ｘ10-８Pa）にて行った。 

 

[結果と考察] 図１に、Pt60
+を白金原子あたり0.5、１、3 eVのエネルギーでクラスター



衝撃させて形成した担持クラスターの、シリコン表面からの

高さ分布を示す。0.5 eVでは、主に0.18 - 0.2 nmに分布し

ているのに対し、1 eVでは、より高いクラスターも観察され、

分布幅が広がった。一方、3 eVでは、0.2 nm以下のクラス

ターが主に観察された。 
バルクの Pt-Si および Pt-Pt の原子間距離は、それぞれ

0.25 nm、0.24 ～ 0.28 nm である[3]。従って、0.5 eV

では、表面と結合した白金単層構造（クラスターディスク）、

1 eV では、白金多層構造や白金原子間にシリコン原子が陥入

した白金シリサイド構造からなる、多数の構造異性体が形成

されている。また、3 eV では、0.5 eV の衝撃より低い分布

であるため、担持クラスターが基板に打ち込まれたと考えて

いる。 

これらの幾何構造の違いは、白金シリサイド結合の安定性

と局所的な急熱、急冷の過程の違いにより定性的に説明でき

る。本実験条件での Pt60
+の衝突の時間スケールは、数ピコ秒

である。一方、余剰エネルギーの基板への熱散逸の時間スケ

ールもピコ秒である[2]。そのため、本実験条件においては、

衝突による局所的な急熱と、生じた高温状態からの急冷が同

時に起こっている時間が存在する。衝突時間が長い、すなわ

ち遅い衝突においては、担持されたクラスター界面が準平衡

状態にある時間が長いため、より安定な白金シリサイドが形

成される（クラスターディスク構造）。一方、衝突時間が半分になると、単位時間あたりの

余剰エネルギーの発生量は２倍になるため、有効温度が高くなる。一方、その持続時間は

短くなるためより急速に冷却される。従って、準安定構造の数が増え、分布幅が広くなる。 

衝突速度が大きいと、より深い領域のシリコンとも反応するようになる。そのため、3 eV

の衝撃では、クラスターが基板へ打ち込まれる。 
担持クラスターのサイズ依存性については、当日議論する。 
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Fig.1: Height distribution of Pt60 

/Si(111) by cluster impact  


