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目的：
表面は触媒反応や電気化学反応の場であり，界面はトランジス

タに代表される電子デバイスの機能を生じる場である。白金を使

わない触媒や，シリコンに変わる電子デバイス材料等，新しい素

材の応用を目指す試みが盛んになっている今日，多様な物質の

表面や界面に対する原子レベルでの構造理解，及びそれに基づ

く物性の微視的理解の重要性と需要は過去になく高まっている。

本課題では，このような重要性を持つ表面・界面を構造物性の立

場で理解する事を目的とする。

計画：
•BL-3AのSGU光は多くのペロブスカイト酸化物，有機半導体の

CTR散乱を広い逆空間の領域で測定するのに充分な強度を持

つ。これを利用して，物質表面の静的な構造を高い空間分解能

で観測する測定を行う。

対象：有機半導体の表面緩和，金属酸化物超薄膜の界面構造

時分割測定の参照データ取得

•1秒の時間分解能での時分割測定が2013S2-001(課題責任者：

松下正)で開発された回折計で実現可能になった。これを利用し

て，触媒反応や電気化学反応の時分割測定を実施する。

対象： 固液界面の電気二重層，電気化学反応，光誘起結晶成
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まとめと今後
時分割，空間分解，どちらも成果が出始めてきた。測定後の解析に時間が

かかるためにどうしても実験から出版までにタイムラグがあるが，解析法
の開発による高速化を期待したい。

今後の予定
(1)解析法の高度化を進め，乱れを正しく取り扱えるように開発を進めたい。
(2)固液界面の時定数がちょうどこの手法に向いているようなので，そこに力

を注ぐ。
(3)電池材料やグラフェンなど，応用に関連しそうな方向を狙う。
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触媒活性の律速因子

メタノール酸化分解過程
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・ CO被毒
・ Ptの水分子解離能

メタノール燃料電池の触媒活性
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時間発展の測定から，CO被毒が律速因子と結論

固液界面での時分割CTR測定

T. Shirasawa et al. J. Phys. Chem. C 121, 24726–24732 (2017).

ベイズ推定を用いた解析法の開発
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レプリカ交換モンテカルロ法を適用
→ 基板の構造を初期値にして正解に収束

良いfitが得られなければ，モデルが間違って
いると思える。

シミュレーテッドアニーリング
ではInitial1からしか収束しな
かった M.Anada et al. J. Appl. 

Cryst. 50 1611 (2017).

適用例：SiC(0001)上のグラフェン
MC法の利点
• 解の確率密度が得ら

れる→精度・確度の評
価に自信が持てる

• 拘束条件をかなり自由
に設定できる。

• 他の実験結果から，大
体この位，というような
見積もりも組み込む事
ができる。

塗布型有機半導体膜の構造
C8-DNBDTの単層膜，2分子層膜を測定

(名大 楠，乗松)

(東大 竹谷)

“Edge-casting” method

J. Soeda, et al., Appl. Phys. Express. 6, 076503 (2013).

C8-DNBDT-NW (R=C8H17)

HOMO of C10-DNBDT-NW

structure of C10-DNBDT-NW

C. Mitsui et al., Adv. 
Mater. 26, 26 (2014).

M. Nakamura et al. Sci. Rep. 7, 914 (2017).

水

界面活性剤

マランゴニ対流発生に伴う自己組織化膜形成過程

マランゴニ対流発生により表面張力が振動する

界面活性剤の濃度分布により
水表面にマランゴニ対流が発生 散逸過程で過渡的に分

子スケールの秩序構造
ができているように見える。

現在，熱力学的な考察を
進めている最中

Au(111)上のCu電析
・Faradaic Process における電流の起源は？
・金属メッキや酸化溶解の初期過程は？UPD (Under Potential Deposition)

― Cuad
― SO4

2-

― 水和Cu

≦0 ms 5 ms 40 ms 100 ms

時分割CTR：0.35 V→ -0.25 V Cu析出過程

金属の析出過程に見られる中間体

水和エネルギーが大きい金属イオンは，電気二重層内で
準安定な層構造を一時的に形成した後に析出する。
Cuの場合は硫酸イオンとの錯体形成過程が律速
他は脱水和過程が律速

L = 1.4

強度変化率(電位変化前
の強度で規格化)
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