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溶液からの結晶成長の精密制御 
  
要旨 
 興味深い物性を示す有機結晶の中には溶液からしか結晶成長が行えない物質が多く存在する。私はこのような物質につい

て結晶成長を原子レベルで制御して、超格子をはじめとする新しい構造を作成し物性を測定することを目標に研究を行った。

溶液からの結晶成長法には大きく分けて２つある。単一溶質成分の過飽和度を高めて結晶を析出させる方法と、電荷移動錯

体など２成分以上の溶質からなる溶液の電気分解により酸化還元反応を起こさせ結晶化させる方法である。それぞれの方法

について結晶機構の解明と成長の精密制御法の開発を目標に研究をすすめた。 
溶液超薄膜からのエピタキシャル成長 
 まず、単一溶質成分の過飽和度を高めて結晶を析出させる方法について、

溶液を単結晶表面上に噴射して溶液の超薄膜を作り、そこから溶媒を徐々に

蒸発させて結晶化させる手法を追究した。超高真空装置中に単結晶基板を導

入し、排気を停止して溶媒の気体を蒸気圧を制御して導入する。単結晶の表

面上にパルスバルブを用いて目的とする物質の溶液を噴射し、溶液の超薄膜

を作成する。そこから蒸気圧を制御しながら溶媒を徐々に蒸発させることに

より溶質を分子レベルの超薄膜として結晶成長させることができる。例とし

て、C60(CH3)5Hという分子の単分子膜をMoS2(0001)面に形成した試料の原子
間力顕微鏡像（上）と反射高速電子線回折像（下）を示す。条件を変えるこ

とにより溶媒蒸気圧が結晶性と膜の均一性に大きく影響することがわかり、

溶液超薄膜を経由して結晶成長が起こっていることが確かめられた。 
 単結晶基板表面上に形成される溶液超薄膜の性質は、溶質の溶媒和エネル

ギーと溶媒の蒸気圧に依存することが考えられるが、単分子被覆程度の溶質

の量では溶液の構造は大量に溶液がある場合とは異なる性質を示すことが考

えられる。この点について明らかにする第一歩は表面に存在する溶液超薄

膜の量を知ることである。そこで薄膜成長や分析化学の分野で微小質量変

化を測定するために用いる水晶振動子をこの目的で使用することを試みた。

水晶振動子表面は単結晶性・原子レベルの平坦性に乏しいため、表面に 1
～10μm程度の厚みの単結晶を貼り付ける技術を開発した（特許手続中）。
この精密接着技術はマイクロマシンの部品の接合などにも用いることがで

きると期待される。 
電気化学的結晶成長の精密制御 
単結晶電極表面における電解結晶成長の過程を光学顕微鏡で観察することを試みた。その結果、結晶核形成は一定時間電

解した後に突然起こり、ミリ秒のスケールでμm サイズの結晶ができることがわかった。また、単色光で観察したところ、
結晶成長に伴う分子・イオン濃度の空間的・時間的変化を干渉縞の変化としてとらえることができた。また、金属錯体に under 
potential 条件で光照射を行うと光照射に対応して電極電流が流れ、電極に金属が析出する「光電析」が起こることを見出し
た。この現象は、それぞれの金属に対応した光を照射することにより電析する金属を迅速に切り替えて結晶成長を行う技術

につながると考えており、今後も研究していきたい。 
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