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[研究背景] 

近年，フラーレン，カーボンナノチューブなど

の炭素系物質やゼオライトなどに代表されるク

ラスタ固体やペンタセンなどの有機薄膜は特異

な電子構造をもつため，次世代の電子素子とし

て基礎・応用両面において期待されている。し

かし，その機構などの詳細は理解されたとはい

えない。そこで本研究では，クラスタ固体や有

機薄膜の構造と電界効果型デバイスの動作特性

を詳細に調べることにより，これらのデバイス

の基礎的な知見を得ることを目的とする。 

フラーレン，ゼオライトなどに代表されるナ

ノメートル単位の構造をもつクラスタ固体やペ

ンタセンなどの有機物固体は特異な電子状態を

もち、様々な物性が発現する。元素の組成を種々

に変化させた化合物を合成して、ホールあるい

は電子のキャリアを変化させて物性を制御する

手法は、従来より固体における化学的なキャリ

ア制御方法として知られている。しかしこの方

法ではキャリアの種類や量を制御するのは困難

である。しかし，電界効果によってキャリアを

注入することができれば，結晶の構造を変える

ことなく電子およびホールの両方のキャリアが

注入できるため，高い伝導性や新規の電子物性

が発現する可能性がある。一般的な共有結合固

体の場合には、固体の表面準位や端の電子状態

のために電場を用いた物理的なキャリア注入は

困難とされているが、ナノクラスタおよび有機

薄膜では，ダングリングボンドがないため，可

図.1. ナノクラスタ(フラーレン，カーボンナノチューブゼ

オライト)および有機物(ペンタセン) 

 
図.1.電界効果型デバイスの概略図 
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能性は残されている。そこで，これらの物質に

対して，如何に多量のキャリアを注入するかが

重要になってくる。したがって，デバイス構造

とキャリア注入との関係を基礎的観点から把握

する必要がある。 

そこで本研究ではナノクラスタ固体および有

機物おける電界効果型素子構造上の薄膜構造を

薄膜 X 線構造解析の手法を用いて，詳細に解析

し新たな知見を得ることを目的とし，実験を行

った。

 

[実験方法] 

X 線構造解析の実験は，SPring-8 内の BL02B2

の施設を利用して行った。電界効果型デバイス

基板上でのフラーレン C60 薄膜およびその関連

物質の薄膜構造は，SPring-8 BL02B2 での低角 X

線構造解析による詳細な結果から得ており，そ

の構造解析の結果とデバイス特性の関係性は研

究成果として発表している [H. Ohashi et. al., 

Appl. Phy. Lett. 84, 520-522 (2004), R. 

Kumashiro et. al., Appl. Phys. Lett. 84, 2154 

(2004), 課 題 番 号 ： 2002B0699-ND1-np ，

2003A0709-ND1-np，2003B0680-ND1b-np] 。これ

らの課題において、低角入射 X 線を用いた X 線

構造解析により薄膜構造解析が可能であるばか

りでなく，X線入射角を変化させることにより基

板との格子整合まで含めて解析が行えることを

実証してきた。 

しかし今までの低角入射 X 線を用いた X 線構

造解析の手法は，薄膜試料を手動で固定し，X

線入射角を低角に設定していたため，定量的な X

線入射角設定が困難であった。そのために薄膜

の構造によっては測定結果おもわしくないもの

もあった。今期の実験では，入射角の設定が自

動で行えるようになったために，定量的に入射

角の設定ができた。 

 定量的な低角 X 線の入射は，試料ホルダーの

 
図.3. BL02B2 における X 線回折装置の概略図

 

図.4. BL02B2 における薄膜用回折装置 

 
図.5. X 線入射角調整プログラム 1 

 
図.6. X 線入射角調整プログラム 2 
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改良および新たな測定プログラムにより成し遂

げられた。次にその方法を説明する。 

1. まず基板ホルダーに薄膜基板をマウントす

る。マウントするときに基板ができるだけ水

平になるようにする。さらに基板角度を低角

(今回の実験では 1°で行った)に傾ける。 

2. ビームを入射しながら，基盤の高さを調整す

る。このとき入射角調整プログラム 1(図.5)

を用いて定量的に高さを調整する。 

3. さらにビームの強度を入射角調整プログラ

ム 2 (図.6)で最大になるように調整する。 

4. 基板を 1°から 0.1°揺動させながら X 線回

折を行う。 

この手順により薄膜の低角 X 線回折像を得た。 

 

[結果および考察] 

 まず，ゼオライト薄膜の低角 X 線構造解析の

結果について説明する。今回，構造解析した試

料はシリコンおよびアルミニウムによって骨格

が形成されているNa-LTAゼオライトを薄膜に形

成したものを用い，薄膜は，SiO2 基板上に成膜

した。Na-LTA ゼオライト薄膜の X 線構造解析結

果を図.7 に示す。この結果とバルク粉末 Na-LTA

を用いた X 線構造解析の結果を比較すると，薄

膜試料と粉末試料では，ピーク位置がほとんど

変わらないことがわかった。これは Na-LTA 薄膜

試料の構造がバルクの構造と変わらないことを

示している。 

 次に有機薄膜の低角 X 線構造解析の結果につ

いて説明する。有機薄膜はペンタセンの薄膜を

用いた。薄膜は金電極の上に自己組織化単分子

膜(Self-Assembled Monolayers, SAMs)を形成し

た基板の上からさらにペンタセンを熱蒸着する

ことにより得られた。SAMs はそれぞれ，ベンゼ

ンチオールにメチル基，ニトロ基，アミノ基を

結合した化合物を用いた。これらの SAMs が SAMs

 
図.8. Na-LTA ゼオライト粉末の X 線回折スペクトル 

 
図.7. Na-LTA ゼオライト薄膜の X 線回折スペクトル 
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上のペンタセン薄膜の構造にどのような影響を

与えるかを X 線構造解析を用いて，詳細に議論

することがこの実験の目的であるため，メチル

基，ニトロ基，アミノ基それぞれの基板の X 線

回折像を測定した。その回折像を，図.10 に示す。

この回折像を見ると，何本かのデバイシェラー

環が観測された。これは基板上の金薄膜からの

反射であると考えられる。今回得た回折像から

は，ペンタセンからの反射は確認できなかった。

この原因として，薄膜が薄すぎるもしくは X 線

の入射角が基板に対して大きすぎる可能性があ

る。そのために X 線が薄膜を貫通し，金表面ま

で到達し，その反射により今回得られた回折像

が観測されたと考えられる。 

 

[まとめ] 

今回の実験では，ナノ構造体として有望であ

るNa-LTAぜオライトの薄膜試料と有機薄膜電界

効果型デバイスとして最も注目されているペン

タセン薄膜をSAMs上に成膜した試料の2種類の 

薄膜を用いて，低角 X 線構造解析を行った。そ

の結果，ゼオライト薄膜に関しては，薄膜の構

造が粉末試料と同様の構造であるという結果を 

得た。ペンタセン薄膜に関しては今回の実験で

は残念ながら，ペンタセン薄膜の回折像を得る

ことができなかった。 

 今回の実験では，BL02B2 の装置の改良により

X線の入射角を定量的に決めることができた。こ

のことにより入射角を細かく変化させることが

できた。 

 

[今後の課題] 

 ペンタセンなどの有機薄膜の X 線回折を行う

ときにはさらに低い角度から X 線を入射する必

要性がある。さらに金基板からの反射を抑える

工夫が必要になると考えられる。 
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図.9. 基板で金と結合した SAMs 上のペンタセン
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