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第1章 緒 請

1.1 研究の性質と意義

近年､宇宙開発や原子力工業の発展把ともなって稀薄気体力学の工業的諸問題-の適用が多くな

ってきているo たとえば､人工衛星が稀薄気体から受ける抵抗の計算や濃縮ウラン製造に際しての

同位体分離の機構の解明､効塞の計算等々数多くの実一別が挙げられるo また各種工業VCおいて真空

技術が広く利用されるように浸り､新しい真空装置の開発や改良に際しても稀薄気体力学はその基

礎理論と在っている.

稀薄気体の流動現象に関する問題は､その稀薄化の程度によって区分され､取9扱う方法が異浸

っている｡気体が稀薄に怒るにつれて分子相互の衝突頻度は分子と固体壁との衛突頻度に比戟して

'i,なくなり､究極的には稀薄気体の流動現象は気体分子と固体壁との干渉のみに支配されるように

在る.o この稀薄化の程度を表わすの把､気体分子の平均自由行程入と物体の代表長さLの比を表

わすKnudsen 数 Kn - 入/Lで区分される.

Kn <0.01 連 続 流

0.01<Kn <0.1 すべり 流

0.1<Kn <10 遷 移 流

1 0<iin 自由分子流

これらの内.連続流の流動現象は､圧力､温度､枯性係数､熱伝導奉といった統計的平均量把よ

って巨視的陀敦9扱うことができるが､自由分子流や遷移流の場合は分子運動論によって微視的に

取b扱われて､個々の条件によってその流動現象は異怒り不明確夜点が多いo これは固体壁面での

気体分子の挙動の遠いに原因することが指摘され､その詳細夜機構の解明が必要とされるに致っでいる｡

気体分子と固体表面との干渉現象は伝熱工学の問題としても蛋凄であり､固体表面と気体との間

のエネルギー交換の零度を表わす係数として熱的適応係数またはエネルギー適応係数が用いられる.

この係数は.固休表面の性質とくに表面の汚れに敏感なため測定結果の不一致が大きくその機構の

解明も現象論的段階を出てい凌い.

一方､真空技術の発達に伴って高真空や超高真空を取壊うことが多く在ってきた｡この分野では

気体や蒸気と固体壁との相互作用が真空の作成忙影響し､とくに吸着現象は質の高い真空を得るた

めに重要夜間題の一一つである.また気体分子の固体表面上での吸着現象を利用して質の良い真空を得る

技術も開発され実用化されている｡真空技術に関係の深い気体分子と表面との相互作用の現象とし

ては吸着､吸収､鋭離､表面反応が含まれており､しかも実用的観点から､酸化物夜どが存在する
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不純夜汚れた固体表面と実用的夜混合気体との相互作用についで情報を得る必要に迫られている.

以上述べたように各種工学の分野忙おいて気体分子と固体表面の干渉現象の解明は非常に重要な

問題であることが明らかであるにもかゝわらず未解決の問題が数多く残されている.その原因の一

つは､実用的問題においては純粋を固体表面を取り扱うことが少夜く表面は他の固体や気体で汚染

されている場合が多いので､表面の性質を明確に定義することの困難さ忙ある｡他の原因の一つは

実験技術の問題である｡す表わち､気体と固体表面の相互作用の微細機構について詳細な情報を得

るととも托.熱的適応係数､エネ}t,ギ一過応係数､運動量適応係数､凝縮係数などの既知の巨視的な

物窪量と関係ずけることができる実験方法を採,FWる必要がある.この目的では分子線技術が最も優れて

おb､既忙1 9 3 0年代から吸着や散乱の表面現象の物理､化学的観点での実験に用いられてきた

が､ 1 9 60年代に夜って､宇宙開発VC必要な中性分子の固体表面上での挙動を知るためにこの分

子線技術が採用されはじめて以来､多くの研究者が用いるようVCをった｡それとともに分子線技術

そのものの研究も盛んに在り､新技術も次々と開発され､その用途は多岐に及んでいるo熱エネル

ギー程度の分子線は固体表面との間の強い反撲力のために､分子自身の固休内-の侵入を無視する

ことができるので､この分子線実験法を稀薄気体の固体表面との干渉の基礎実験VC用いた場合忙は

直穣実験に匹敵する情報を得ることができる.

従来､分子線実験法を用いて得られた固体表面上での分子の反射形麿は大別して次のエうVC分類

することができる｡

散乱反射(Diffuse Scattering ) :固体表面に入射した気休分子は一度表面に吸収され､

その表面の温度における平衡状態vc相当するMaxwe11速度分布を持って再放出され

る反射過程であり､反射する分子は全ての方向に等しい確率で放出されるのでその空

間分布はcosine分布を示す｡

鏡面反射( Specular Scattering) :固休表面で反射する全ての分子が入射角と同じ角度を

持つ方向へ反射する､す夜わち等角反射をする形態.

葉状反射(⊥abular Scattering ) :反射する分子は全体としてある方向性を持って反射す

る形態であ9､極座標で表示された場合その分布は葉状を示すo この葉状反射忙は前

方反射(Forward Scattering )と後方反射(Back Scattering)があり､前

方反射は反射する分子の過半数が表面法線を境にして入射する反対側に反射し､その

分布の最大強度角は入射方向の反対側にあ9､後方反射はその逆であるo

回折反射(Diffraction Scattering ) ;固体表面の結晶構造と入射分子の物質波の波長に

ょって決定される回折角に反射する形態であり､単結晶表面と軽い分子の間の干渉で
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見いだされてぃる

実際の反射過程では､以上の反射形態がそれぞれ別々に生じるのでは夜く､得られた反射分布には

重夜b合った結果が現われているo

以上述べてきたように､工業､工学の諸分野で気体分子と固体表面の干渉現象は興味がもたれ､

その素過程の解明が期待されている問題であるo 本研究では､稀薄気体の固体表面上の挙動の解明

忙主眼点を置き､工業的に利用されている一般的材料を用いて､表面現象を系統的に調査研究する

ことを目的とし､以下の各章把詳述するよう夜-連の研究を行ったものである｡

まず､第2章に於ては第4章､第5章で述べる実験に用いるため忙開発製作した高強度分子線実

験装置と関連する計測機器について説明し､発生した分子線の性質と実験条件を明確にする｡

第3章把おいては､分子線実験装置忙よって発生する分子線の直径および装置の構成要素の配置

精度誤差が､軌定される反射分子数流束分布に与える影響について理論的に明らか托するo

第4葦把おいては多結晶白金表面上でのアルゴンおよび窒素分子線の挙動を調べるために分子線

の反射流束の空間分布を測定した実験結果忙つぃて述べるo とく忙､反射流束分布の多結晶白金の

表面温度依存性については､その変化過程を詳細に明らかにするo

第5章においては多結晶ニッケル表面上でのアルゴンおよび窒素分子嘘の反射流束分布の実験結

果について述べ､反射流束分布は表面温度の変化に依存した履歴現象が存在することを明らかにす

るo また､実験によって得られた反射流束分布を､稀薄気体力学の分野忙適用するために､固体壁

での境界条件として表示する模型について考察する｡

最後に､以上の研究結果を第6葦において総括し結論としたo
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1.2 関連する研究の歴史と現状

分子線法を伺いた気体分子と固体表面の研究は､気体の吸着､凝縮､回折現象等の素過程を観察

する基礎研究をはじめ､真空装置の改良､蒸着､宇宙空間の横顔､固体表面の観察等の応用研究ま

で広範囲に亙っている(1)～(8)ので､その観点の違いによって歴史的雷雲さも異在ってくる｡またこ

の研究は分子線技術や表面処理技術の発達の歴史vcも大いに関連し､現在もなおこれらの技術は開

発途上VCあるo したがって､ここでは稀薄気休力学への適用忙主眼点を置いて､その歴史と現状に

ついて述べるo

二十世記の初め､自由分子流の管内流の理論計算がKnudsen(7)～(9)によって行表われたoそこで

は気体分子間の衝突は夜く全ての分子は円管内壁面で散乱反射するものと仮定したq吟｡さら托

smoluchowski ¢カ机壁面に衝突する分子の内､一部が散乱反射し残りは鏡面反射すると仮定し

て､管内自由分子流の一般公式を導v>たo しかし､管壁内での反射に対する仮定は実験的に確認さ

れていたわけでは凌い【これとは別に､ 19 30年代VC入って､ Knauer, Stern.Estermann,

Frischq9-84らによるIHe分子線のLiF, NaF表面からの散乱実験によって回折反射の現象が見

っけられた.またZahlら¢嶺によるHg蒸気のNaCl,･KCl, KBr, KI表面からの散乱､ Zabel¢ゆ

によるHe,Ar, Ne分子線のNaCl表面からの散乱の研究があるが､これらはいずれも表面現象を

物理的観点から研究したものである｡

近年忙なって､宇宙開発の基礎資料として稀薄気体の金属固体表面での挙動の詳細か情報の必要

性が生じるとともに､真空技術､表面処理技術の研究の急激夜進歩によって中性分子の分子線の作

成が可能と在り､分子線技術の研究が盛んに在り､種々の分子線実験装置が開発されるようになっ

た｡気休力学の概念を導入して､ Kantrowitz, Orey8カはノズルからの噴流をスキマ-(skirI班r)

で絞ることVCよって高強度で且つより単色化した中性分子線が得られることを理論的に示し.

Kistiakowskyら㈹は実験的に確証した.この画期的な分子線技術を用いてDatzら8功,J.N.

smith, Jr.ら錦上iinchenら¢カ幽は､それぞれ独自に実験装置を開発し､種々の金属表面につ

いて実験を行怒った｡また､多くの研究者による気体分子と金属表面の実験とともに､分子線技術

の研究もKnuth餌,Andersonら朗鱒, scottら鰯, parkerら餌, Fenn鰯によって行なわれ､

分子線装置に改良が加えられてきた.Iiinchenら錦,Moranら朗鳩Dによって､分子線を細く絞る

収束壷を除いても性能には大差ないことが確かめられ､現在ではノズル垂と試験室よりなる二重式

装置が多く用いられている.また分子線の計測技術の研究も多く行表われ､ Fiteら紛は分子線を

矩形波に変調することによって､分子の密度､流量､速度分布､平均速度を精度よく測定する飛行

時間法( time of flight measurement )を開発した,｢この変調された分子線(modulate
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beam)はAndersonら的,Bossel糾,Hagenaら餌,Fiteら紳,多くの研究者によって､そ

の速度分布が計測された.また変調分子線の開発に伴って.新しい探知方式の研究も盛んになり､

速度分布の計測には波形分析器が､平均速度の計測陀はロックイン増幅器が用いられ卵-¢9､

yamamotoら細は金属表面から反射する分子の平均速度を測定し解析を行なったo一方､実験結果

の解析の側面から考えれば､入射する分子線中の分子は全て一定速乾を持っているかまたは狭い速

度範囲VC納っている､す夜わち単色化されている.のが最も都合がよいo したがっイ､分子線を単

色化する研究も数多く行なわれており､ HastettlerらW,小寺ら幽は分子線速度選択器

(mechanical velocity selector)を製作し､分子線の速度解析を行い､分子線の速度分布

は舶axwellの分子速度分布関数とよく一致することを明らか托した.また､この速度選択器は狭

帯域速度分布の分子線を作9だすのにも使われている.

以上のように分子線実験技術および装置の発達によって､気体分子と固体表面の干渉の研究､と

くに気体分子の固体表面での反射分布の測定が比戟的容易になり､種々の金属表面を用いて実験お

よぴその線果の解析が試みられてきた｡

稀薄気体力学､とくに人工衛星のような飛行物体が稀薄気体から受ける抵抗の計算.の基礎質料

とする目的で気体分子と固体表面との相互作用の実験が行夜われ始めたのは1 9 5 0年代後半以降

である｡ 1957年､ Hurlbut脚は多くの工業分野で用いられる材料を選んで､窒素分子線を鉄

の研磨された面､ 7ルミニウムの研磨面､研磨されていをいガラス面に衝突させ､その反射分布を

測定して､ほとんどの固体表面で散乱反射とをるが､ガラス表面ではわずかに散乱からずれてくる

反射分布を親潮し､運動量輸送係数を計算したo このHurlbut の実験結果を基にして.Schaafら

叫-㈹は自由分子流中忙於ける平板､円筒､球の抗力および揚力係数を計算したo

その後､気体分子が固体表面に衝突する際､化学反応を伴表わない条件を考慮して､分子線に-

7)ウム､金属表面に多結晶白金表面を選んで､ Datzら89は変調分子線を用V}て分子線の反射の研

究を行凌い､表面温度が約4 0 0.0以上ではその空間分布Qj:葉状反射を示すが､低い表面温度では

散乱反射に夜少､これは表面の汚染によることを示唆した｡またHinchenら物的は希ガス(He,

Ne, Ar)分子線の多結晶白金表面で反射する分子の空間密度分布の表面温度依存性について研究

し､多結晶白金の汚染表面では散乱反射であ9､清浄表面では葉状反射を示すことを確認した｡ま

た表面温度の上昇に伴ってその葉状反射分布の最大強度角は表面法線の方向へ移動して行くことを

明らかにした｡多結晶白金表面を加熱する際､か夜9の結晶成長が生じていることを見つけ､白金

の単結晶表面では鏡面反射に近い分布が得られることを指摘して､単結晶表面を用いた研究を促し

たoその乳単結晶白金表面に対する研究が多くなり､ D.L.Smithら細-¢カは白金単結晶Pt (
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111)面からの稀ガス(-lie, Ne, Ar, Kr, Ⅹe)の反射を測定すると同時にLEED(Low

Energy Electron上)if fraction)等により葬面結晶構造を調べた結果､白金表面に吸着した炭

素が反射分布を広げる原因とをっていることを明らかにした.また､ Westら69は-リウム分子線

とLEEDを組合せて､白金単結晶Pt ( 100 )面での気体と固体の干渉に対する表面構造の変

化の影響について研究し､最大強度は表面に化学吸着した種々の気体(CO , C2H2 )の構造に

強く影響され､結晶表面忙吸着した一酸化炭素は反射分子の頼乾を大きく変えることを明らかにし

た｡白金表面で反射するアルゴン分子線の速度分布の測定はMoranら餌-69によって詳細Vr.なさ

れ､飛行時間法(Time
-

of
- flight meastlrement )を使って､加熱した白金表面から反射

する分子の数流束､運動量､エネルギー流束を反射角の関教として求め､平均速度および平均エネ

}t,ギ-は頭書夜角度依存性があることを明らかにしたo

白金以外に工業材料として多く用いられるニッケル表面に関する研究も多くの研究者に興味を持

たれてきた. J.N.Smith, Jr.餌らは多結晶ニッケル表面上での水素(H2)分子線の散乱を質

量分析計を用Vlて実験して､分子線温度および固体表面温度を変化させることによって反射分布の

葉状反射の形態は大きく変わることを示唆した｡この原因についてJ.N.Smith,Jr.鴎は表面

に吸着した炭素汚染物が影響するものと考えて､稀ガス(Ar Kr Ne 'He )の多結晶ニッケル
′ ′ ′

の加熱面での実験を行なった｡その績呆C2H2 雰囲気中で加熱した表面では､表面温度150o

-9 0 0'Cの範胡では題著夜葉状反射を示すが､ 1 5 0bC以下および90 0o(〕以上に於いては散乱

反射を示し､これは表面の炭化物の影響であることを明らか忙したo Fisherら餌はアルゴン､窒

素の多結晶ニッケルおよぴステンL/ス鋼表面での反射分子の速度を飛行時間法によって測定し､表

面温度5 5 0-9 5 0?K の範喝で得られた強い葉状反射の形態は反射粒子の速度分布の角度変化

を伴なうことを明らかにした｡ D.P.Smith鴎は多結晶ニッケル表面上での低エネルギーの稀ガ

スイオンの挙動を調べ､反射分布は低エネルギーの散乱分布と高エネルギーのt='-クを持つことを

明らかにしたo

超高真空の領域に於て用いられている真空計の壁面や容器壁に蒸着されている金薄膜に対する研

究としては､ J.N.Smith, Jr.とSaltsburg¢g㈱が清浄夜金表面を得るため把標的面に金杏

蒸着すると同時に､ -リウムおよぴアルゴン分子線を衝突させ､その反射原子の空間分布を質量分

析計を用いて測定した.その#-F)i:果､結晶粒子の大きさの微視的観点から表面が粗い多結晶面では-

リウム.アルゴン両方の分子線はcosine散乱を示し､滑らかな表面では-リウム分子線は鏡面反

射をし､アルゴン分子線は少し広がった反射分布を示した｡これ吐金とアルゴンの干渉が金と-リ

ウムの干渉より強いことによると説明しているo
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分子線結晶成長法(molecular beam crystal growtb又はmale¢ular beam epitaxァ)

把よって作られた単結晶銀Ag( 111)面に対しては､ Saltsburgら¢DはCH.,NHS,He,Ne,

Ar, Ⅹe の分子線を衝突させて､ NHs は最も強くAg (111)面と干渉し､その反射分布は

散乱反射､ Ne は鏡面反射に近い分布､ Heは本質酔な鏡面反射､ ArとⅩeはその最大強度を示

す角度が鏡面反射角と表面の接線との間把あるSuper_specular反射であるこ.とを明らか忙した｡

palmerら鉛は-リウム､水素の同位元素( 3He, 4iie, H2
, HD,D2 )分子線を単結晶銀Ag

( 1 1 1 )に衝突させて反射粒子の数密度と流束の空間分布を測定し､反射粒子の平均速度は反射

角に対して覇者な依存性を持つことを明らかにした.

フィラメントや高熱源として高真空雰囲気中で多く用いられるタングステン表面に対する研究も

多くの研究者によって行なわれてV}るo このタングステンの単結晶面では､金属表面としては珍ら

しく顕著夜回折反射があることが見つけられてぃるo タングステンが高温に耐えることを利用して､

J.N.Smith,Jr.ら㈱餌は2500OK以上のタングステン表面での水素分子(H2)の反射

と解離を質量分析計を用いて測定した｡この実験では､高温の標的面から蒸発する水素原子( H)

はcosine法則に従い､表面で反射するH2 は葉状反射分布を示し､ 25000K以上のタングス

テン表面でのH2 の吸着確率は0.3に近づくことを観測した｡ Yamamotoら糾は単結晶タングス

テン( 110)面での稀ガス(He, Ne, Ar, Kr )の反射の研究をした｡表面の汚染物質を熟脱

離し､清浄表面を得るため忙表面温度を2 1 0 0oK VC保ち密度分布を測定して.その最大強度の

角度はHe に対しては鏡面反射角度. Ne, Ar, Kr に対しては鏡面反射角と表面法線の間忙ある

subspecularであることを観測したo Weinbergら餌は炭化物で葎われた単結晶タングステン(110)

面での-リウム､重水素分子線の回折現象について魂刺し､原子纏および分子線VCよって得られた

回折格子は電子回折忙よって決定されたものと一致することを戯察したoまたTendulkarら紳は

単結晶タングステン(112)面での-I)ウムの反射の研究を行い回折現象を見つけたo これは清浄

な金属表面で回折を観察した最初の例であるo これらに関連した研究例として､ 0.strom餌によ

る単結晶タングステン表面上の窒素の吸着に関する研究､ Sheltonら餌によるタングステンおよ

び酸素を吸着したタングステン表面上でのCu, Cr,Be, Ni, Fe, Tiの滞在時間に関する研究な

どがある｡

以上のように金.罵表面に関する多くの研究がなされている一方､ 1 9 3 0年代忙盛ん忙をされた

ノ､ロケン物質の固体表面に対しても､表面物理的な興味と1 9 60年代以降忙在って分子線装置の

急速な発達が相侯って､多くの研究者によって再開されるように在った. Crews餌㈹は-リウム

かよび7ル3'ン分子線を努開したLiF単結晶面に衝突させて精密夜反射分布の測定を行い､ -リウ
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8寺

ムに対してStern らが報告していた回折効果を確認するとともに鍵面反射の方向陀ほぼ対称 に

広く分布した結果を報告した｡ .また､アルゴン分子線の測定では最大強度角が鏡面反射角と表面法

線の間vcある葉状反射を観測し､この葉状反射分布は鏡面反射と散乱反射との単夜る重ね合わせで

説明でき凌いことを解析した｡ 0,Keefeら㈹～¢頚はLiF(001)面上での3He.4He, H2,

D2 の反射と回折を比較して､強い回折線は努開した直後の清浄表面でも水蒸気雰囲気中で晒らさ

れた面でも強度と方向の両方に何らの変化もないと報告したo

気体分子と固体表面の干渉に関する実験では取扱う固体表面が多結晶から単結晶へ､汚染表面か

ら清浄表面へ't移ってきたが､これは比較すべき理論の展開の容易さにも原因する.理論的研究も

実験による現象論的研究と並行して発展してきているo 1 9 30年代の理論的研究では､ Lennard-

J.onesら紳-Q¢が気休分子と固体表面とのエネルギー交換に量子力学的手法を戟り入れ､理論的vc

はきわめて複雑な表面の温度効果を考慮したoこの伝統はGilbeyら関内､ BederQ功､ Allenら

剛D､
Feuer紛 らVC受け継がれているが現段階では実験値との定量的を合致はあ-iり期待できを

い.一九Cabrera餌､ zwanzig軸､ fdcCarrollら鴎㈱､ o..dman的-飼は一次元固体原

子の振動論にもとずく理論を展開して熟的適応係数の計算をした｡さらにこの理論はGoodman紗-的

忙よって三次元固体庶子の撮勅諭せで拡張され回折現象の実験と比較された｡一方.簡単な古典力

学と統計力学にもとずくL.ganら的-00のHard｣:ube(剛性立方体)模型は非常忙単純な仮定か

ら導かれたQCもかかわらず多くの実験結果と合致し反響を呼んだ｡その後､ Loganら(101)はその

模型の中VC多くの因子を導入したSofトセube模型を展開し､実験値との詳細は比嘆検討を行って

金属表面で得られる葉状反射分布とよく一致することを報告した｡しかしJ.N.Smith, Jrら絢

は分子線のLiF 表面からの散乱実演を行ないSof卜Cube模型が散乱の微細構造を正確に予測で

き夜v>ことを指摘した｡一方､大型計算機を用いてモンテカルロ法によって計算する分子線散乱の

模漠の研究は､伽an
(102-105.)McClu,e(106)らによって柏められ､

Lorenzen
(107･･qll)は空

間分布および速度分布まで求めた.その胤鶴田(112,113)のLiF面上でのHeの回折理論､

chiangら(114)cよる汚染表面との高エネルギー気体粒子の干渉の研究､S.m.rj｡iら(115)の結

晶表面上での吸着気体の構造の研究等多くの理論的研究が夜されてきている.また藤本ら(116)紘

装置の精度誤差によって散乱反射分布にゆがみが生じ葉状反射と見誤る場合のあることを指摘した.

一方､稀薄気休的観点､例えば流動現象を解くに当っては､ B¢1tzmann方程式に対する境界条

件を与えるために.固体表面で反射する分子の速度分布関数を簡単に表現することVC重要さがある｡

この観点からNocilla
(117)は固体壁で反射する流束分布の代少に固体壁からの再放出流で置き換

ぇ､二つの因子で簡単托表わすことのできる理論を展開した｡ Hurlbutら(118)は実験結果をこの
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Nocilla 模型で表わすことによって平板､球､円筒の自由分子流中の揚力係数および抗力係数を

計算した.またCook(119). Nocilla(120)は人工衛星に働く抗力､揚力は温度､速度､気体成飢

気体温度､人工衛星表面の物理的､化学的条件によって変化するとして､抗力と揚力を計算した｡

分子線法を伺いた気体分子の固体表面での反射に関する研究の進展と膨大な実験結果の集積は､

8erman(121)が後方散乱の存在する場合の稀薄気体の内部流を計算したのをはじめ.多くの研究

者陀よって具体的問題陀応用されているo

また､分子線実験法を利用した研究は､単に気体分子の固体表面の挙動に関する現象論的研究や

物理的素過程の解明に関する研究把とどまらず､広範囲な工学的諸分野に用いられているo 例えば

Narusawaら(122)は水銀表面での水銀蒸気の凍縮係数をこの分子線技術を用いて詳しく調べ､

8rackmannら(123)は低温表面での水素原子,分子の凝縮の研究をした｡また種々の巨視的粗さ

要素に対してBarkら(124)はAr分子線の反射分布の測定を行凌い､ 0,keefe (125ねガラス表面の

研磨､ショットブラスト､金メッキした三種類VCついて､ Ar.臼e 分子線の反射分布を比敬して微

視的現さ要素忙よる影響を調べた｡ Mealy(126)は無秩序な表面粗さの反射分布に対する影響につ

いて理論的に考察したo

以上の砲忙､分子線技術は化学反応を伴う表面現象(127-129).吸着現象(130).分子線結晶成長(131)

の研究にまでその利用範囲が拡大してきている｡さら把最近では､新しV}応用分野として､回折現

象を利用した走査形分子頴徴鏡の開発(132)ヤ半導体素子の製作に際して理想的な混合比で結晶性

の良い薄味を作製できる分子線蒸着法(MBE ,
Molecular Beam Epitaxy)(133-135)の開発

が行表われており､工業的な利用がますぜす広がって行くものと思われる｡
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第2章 実験装置と実験方法

2.1 緒 言

一般把.気体と固体表面の干渉の研究に用いられる分子線実験装置は､その気体の噴出形体rLよ

ってノズル型とオープン型に大別される.ノズル型はノズルよ9真空室中VC噴出した気休から分子

線を作り出し､主に希ガスや中性分子と固体表面の干渉の実験に用いられる糾oオープン型では､

オーブン(Knudsenセル)で加熱された気体はその熱運動によって小孔から噴出し､その噴流か

ら分子線を作9出すの･で､主に高温ガスや金属ガスの固体表面での化学反応を伴夜う干渉の実験に

用いられる(127)｡

本実験では､高強度ノズル型分子線実験装置を採用したが､この種の実験装置はまだ完成された

ものではをく､分子線発生機構や発生された分子線内の分子の速度分布VCつぃて数多くの研究がな

されており餌-鯛､次のよう夜条件を満たすことが好意しいと考えられている｡

(1)分子線内の分子の速度分布は単一エネルギー的又は狭い分布幅を持つこと｡

(2)固体表面から反射した粒子の分布を精度よく倹出するため忙分子線内の数密度を高くし､試

験室内の背圧を低くすること｡

(3)反射粒子の分布測定の鶴点から固体表面上での分子線の投影面積が点源と見表せる程度に､

分子線の直径は小さく夜ければ夜らない｡

(4)高精度の結果を得るため綻ば分子軌標的と検出眉の幾何学配置は精度をよくし夜ければ在

ら凌いo
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2.2 実験装置とその排気系

第4章､第5葦で述べられる実験に用V,た装置はノズル童と試験室からなる二重系生置であ9､

KantrowitzとGrey的によって凍唱された三重系を改良して分子線収束室を省いた装置である｡

本葉験では､狭い速度分布および空間分布､高密度の分子線を得るため把憩音速ノズルを使用した.

このよう夜二重系は三室系と比較してほぼ同じ性能を持つことがMoranら緋吟によって確認されて

いる.この装置の主夜構造は､図2-1把示されるように､山本とStickney(1)ぉよぴHinchen

とFoley錦把よって採用されたものと曙ゞ同じ構造をしているo

壁からのガスの放出量を,i,なくするために､容器壁は全てステンレス鋼を使用した｡試験室およ

びノズル童は各々6インチ油拡散ポンプ(PFL-06,日本真空技術社製)把よって排気されて

おり､その拡散ポンプの油は.より高h真空度を得るために､シリコン抽(SH-705)と取り

替えた.各々の油拡散ポンプは高排気速度のメカニカルブ⊥スターポンプ(PMB-035,排気

速度3450ma/br,到達圧力4× 10-4Torr,日本真空技術社製)と抽回転ポンプ(PKS-

060
,排気速度6000L/ぬ,到達圧分5× 10-3Torr)vc接続し､抽拡散ボン7'の前段忙液

体窒素冷却トラップを取少付けることによって､分子線発生状態VCおいても､試験室の圧力は10-8

Torr台に細持することが出来た.試験室は直径500w､高さ460孤枕のステンレス鋼製のタン

クで､上部には取りはずし可能夜フランジが取り付けられてVlる｡このフランジの中央部忙は真

空外より上下および回転運動が可能夜支柱が延びており､その支柱VC標的を取b付けることができ

る構造と怠っている｡タンク底の中央部には反射分子束分布の測定に用いられる回転検出器を保持

する支持台が取り付けられているo この支持台は.図2-2に示す構造をし､上下､前後および回

転運動が可能恵三次元微動装置を含んでV,て､実験中に真空度を低下することなく容器外より操作

することが出来る.この回転連動は歯車付同期電動機(25HGA-A)によって一定速度で廻すこ

とが出来る｡このよう夜複雑な貫通部分の他に電力導入端子や真空言†のゲージポート等が数多く附

属しているにもかゝわらず. -試験室の圧力は常に1 0~8 Torr台に維持することが出来たo

ノズル室は直径1 507W､長さ5007mのステンレス鋼製の円管で製作され､その先端にはスキ

マ-､オリフィスが配置され､そこで反射された残留気体を排気する童であるo ノズル､スキマ-.

オリフィスの配置を図2-3VC示す.ノズルから音速で出た噴流は樽型衝撃波を形成しながら空間
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的忙広が9､その衝撃波と干渉し凌いように挿入したスキマ-およびオリアイスの小孔を通過して

分子線を形成す7b..:)試料気休の供給はノズル室中心部に置かれた管およびノズルによって表される｡

試料気体供給装置の詳細を図2-4に示す｡ノズルはガラス管を引出しで作った喉部直径0.0 2m

の先細ノズルである.第3章で述べるようVC､反射実験での測定結果に含まれる誤差の主な原因は､

分子線の太さおよび分子線中心と標的中心の不一致によるので､分子線の直径を可能竜眼b細くし､

その方向を標的中心に向けるためにスキマ-の前方に孔径0.5仰のオリアイスを置いて硯準器の役

割を与えた.ベローズと覗き窓は分子線､標的および検出器の芯合せを容器外よ少調整し条件(4)を

保証するために設けられたものであるo

以上のよう夜準備のもとに得られた7ルゴン､窒素の入射分子線の分子数流束(flux,)弓重度の分

子線軸に垂直な方向VC対する変化の測定結果の例を各々図2- 5 , 2-6に示す｡縦軸は電離真空

計の圧力値を示し､横軸は分子線中心軸から測った回転角を示す(図中のスケッチ参照)｡分子線

の幅△βは分子数流束強度が最大値の半分である点の角度幅と定義したものである｡ノズル上流淀

み圧力が500Torrの場合に得られた分子線の幅は△β-5つ であった｡これはオリフィス､

標的､演出器の配置から計算すると直径2.6mm.広がり角4 8t に相当し､標的上で直径2.27mの

分子線であるので､検出器の回転半径に対する分子線直径の比は0.0 7であり､観測された分子線

は反射実験の標的上で点源と見夜すことができ､条件(3)を満たす｡.

2･3 検 出 系

第4葦､第5章で述べる実験に用Vlる検出器はノッチンガム型電離真空計(WIN-Gl
,日本

真空技術社製)である｡この検出器は淀み型測定子であり､図2-7に示すように､ガラス外皮に

直径1 8pz凋のガラス管をつけ､その口は分解能を良くし､別の検出器で測定された背圧との差

を大きくするために､直径2畝詔把絞られている｡また､このガラス管は鶴の首状にされているので､

検出器は標的やノズル垂との隔壁に衝突すること夜く標的中心の周りを-1800-180つ の範

囲に亙って回転することが出来る｡この実験では､分子線中の分子数密度は低く､検出器入口では

自由分子流条件が成り立つと見覆すことが出来るので､検出器の圧力測定は次式によって分子数流

束に関係ずけることが出来る.
鍋

I=n-v=

K (Pd-Pb)

a阿
(分子数/ s｡cn2)

-12-
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こゝでnは測定点に於ける分子数密度､マはその平均分子速度､ Kは検出器の形状と寸法忙よって

決定されるクラウソング係数､ aは気体の種類によって決定される比感度係数である.本実験に用

いた電離真空計(GI-N3
,日本真空技術社製)は乾燥空気によって校正されてお9､アルゴン

や窒素の場合表2-1に示す比感度係数a陀よって補正する. Pdは検出器内の圧力､ Pbぬ演空

室内の背圧であb､ (Pd -Pb )は検出器に流入した分子vCよって引き起こされる圧力上昇であ

る｡ mは軌定している分子q)質量. kはボルツマン定数を表わすu 上式に於いて､ a, Td , Kを

厳密陀決定することは困難であるので､その分子数流束の絶対値を決定することば出来をい.しか

しながら､同一気体を同一検出器で測定する場合には､ a, Kは一定であり､検出器内の温度Td

ち-定と見改すことが出来るo したがって反射分子の分子数流束強度は表面に入射する分子数流束

強度に対する比として相対的に表わした方が名β合がよい.実際の反射実験の測定VC対しては.表面

で反射して検出器忙流入する分子によって引き起される検出器内の圧力上昇は非常忙′J､さく表面に

入射する分子線による圧力上昇の1/100以下､す夜わち最大でも10~さTorr程度である.そ

れゆえに検出される信号は背圧と同程j麦のオーダーの圧力であり.背圧の揺れの中に埋もれてしま

うので測定結果に含まれる不確定性は非常に大きい.本実験ではこの背圧変動のような雑音を分離

するため二重検出系(Dual Detector System )を採用した｡二重検出装置のブロックダイヤ

グラムを図2-8に示す{:,この二重倹出系は検出器内の圧力上昇(Pd -Pb )を差動増幅器で増

幅し､記録計に記録する.

2･4 標 的

気体と固体表面の干渉の研究に用いられる固体表面は､その表面の清浄化に細心の注意が払われ

ている(19･56).本実験では､表面に付着している汚染物質を取り除くために加熱法を用いた｡第4

葦で述べる白金表面上での気体の挙動実験に用Vlた標的の外貌図を図2 -

9に示す｡白金標的は直

径1 5花井,厚さ17nmの円板形状をした市版品であり､ステンレス製の保持器に保持されてぃるo 表

面温度を変化させるために､裏面にはうず巻状ヒーターが取り付けられ表面温鑑を常温から7100

■cまで上昇させることができ､表面温度の測定は表面上部にスポット溶接された白金一白金コノミル

ト熱電対によって夜されるo ヒーター-の電力供給は真空容器外に置かれた直流電源陀よって連続

的に変化させることが出来る.この直流電源の回路図を図2-10忙示す.

第5葦で述べるニッケル表面上での気体の挙動実験に伺いられた′漂的の外観図は図2- 1 1に示

されている.ー標的は厚さ0.2wl,mの多結晶ニッケル薄板から作られた直径2 0孤耽､深さ1 0初のドラ
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ム状を表しているo そのドラムは支持樟を介して熟および電気絶縁のためVCガラスホルダーに取付

けられている.標的の表面温度の測定はクロメルーアルメル熱電対によってなされる.これらの標

的は､図2-1 2に示す標的移動装置に取り付けられ､入射分子線の流東灘定に際して臥 標的が

上方へ上げられることによって入射分子線は直接検出器によって受けられる｡反射分布の測定把際

しては､標的はその中央に入射分子線が衝突するように下げられ､任意な入射角を得るために､そ

の表面上に中心軸をおいて回転される.
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図2-1 分 子 線 実験装 置



囲2-2 回転検出器支持合
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図2- 4 試料気体供給糞置
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囲2-7 閉管式検出器外形図
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図2-1 1 多結晶ニッケル標的



図2-12 標的移動鼓置
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表2-1 比 感 度 係 数
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第3葦 固体表面からの分子線の反射分布のゆがみ(116)

3.1 緒 毒

気体と固体の干渉の研究に於いて､分子線を用いる実験方法はその微視的過程の最も詳細友情報

を与えることから重要視されている.多くの分子線実験の結果は固体表面上での分子の散乱反射が

干渉の基本形磨の一つであることを確認している｡一方､最近の実験結果は鏡面反射も含めて襲状

反射分布が多くの場合に観測されたことを示している.これらの反射形態とは別VC.本実験の予備

実験や他の研究者の切期の実験では､反射分布の最大強度の位置が入射分子線と同じ側にある後方

反射( back scattering)の例も見つけられている｡また0,KeefeとPalmer
(125)はショット

ブラストされ金メッキされた表面(Shot blasted and gold blacked
surfaces)では後方

反射があることを報告しているが､この結果は表面の巨視的夜租さ妊よるもので､平滑を表面で得

られた結果と異在っていると思われるo

LoganとStickney
(97-100)は今までの実験結果と定性的によく一致するHard-Cube理論

を提唱した.この理論に従えば後方反射の可能性は夜く､ .また直感的忙も予想されることである｡

したがって平滑夜表面で生じる後方反射は測定時の夜んらかの誤差によって生じると考えられる.

分子線法を用いる気体と固体の干渉の実験では､入射角eiの分子線は標的表面の一点で反射し､

反射分子の分布は反射角Or の関数として測定される(図3-1).

このような測定に際して､実験結果の誤差は次の理由によって生じると考えられる｡

(1)反射する分子以外の分子による信号.

(2)倹出器入口の口径の大きさによるものo

(3)入射分子線の直径によるもの｡

(4)幾何学的不正確さによるものo す夜わち検出器の回転中心と標的上での分子線の入射する点

との不一致によるもの,

(1)に起因する誤差は試親室の真空度を高めることによって取り除かれるoまた変調分子線技術(33･39)

は雑音の中から信号のみを取り出すのに有効である.原因(2)の影響は倹出器口径の全体に亙って信

号を積分するので､信号の分解能を滅じる｡しカゝし凌がらこの分解能は検出器の回転半径を増加す

ることによって改善することができるc しかしこれはまた信号の強度を損うことでもある｡それ放こ

の半径の最適値は必要夜検出器の分解能を考慮することVCよって選択することができるo

原因(3)と(4)がこの章で解析され､反射分布のゆがみは完全夜散乱反射の場合のみについて計算さ

れる｡
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3.2 入射分子線の直径の影響

標的表面忙衝突する分子は表面温度と完全VC適応し､表面温度に相当するMaxwellの速度分布

を持って反射すると仮定する｡この場合には反射分子の流束強度はcosine法貝Ijに従って分布するo

すをわち表面要素dATから反射し､表面法線と角erをす方向の立体角da,へ入る分子の流束は次

式によって与えられる｡

dI-idAT-

Ni

7E AT
coserdQ,dAT (3-1)

ここでNiは単位時間に標的上に入射する分子の数であb､ AT は標的上に分子線が衝突している面

積である｡

もし入射分子線の直径が検出器の回転半径に比戟して無視できる程小さい浸らば検出される信号

はcosine法則に従って分布する｡しかし夜がら分子線の直径が大きh時には､検出器信号は標的

上での分子線の衝突断面積に亙って( 3- 1 )式を積分した値に対応するc これは標的面上での分

子線スポットの長径が1/coseiに比例するので､入射角が90つに近い場合には､よく絞られた

分子線に対してさえこの影響が顔著に在ることが明らかである.

分子線の衝突断面積に亙っての( 3-1 )式の積分は二次元的夜反射を仮定することによって計

算することができる｡図3-2VC於いて標的上Ⅹ点での要素dxから反射する分子は次式の流束強

度を持つ｡

dI=

Ni
-I- cos a da)dx

7rAT

(3-2)

ここでαは表面法線と直線X Bとの問の角度である｡この系の幾何学的配置を考慮し.検

出器の口は検出器の回転中心が入射分子線の中心線と一致する点0を向いていることを考えると次

式が成り立つo

dα) =

dAcos(βr-α)

r2

ro

COSa=-cosor ,

r

cos(βr-α)-
ro-xsiner

r

2 2

r -ro-2roxsinOr+x2 >

ここでdAは検出器入口の直径である｡
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(3-3)式を(3-2)式に代入し､衝突断面積に亙ってxに関して積分すると次式が得られ

Ⅰ( βr)-

る｡

+ tan~1

cosβi

1

D

(

i:

ト_
しD2

2

rocoser-Ⅹro cosOrsinOr
==========_こ=こ== ==コ===二こ._i_-_======-I--

-=====--=--:=丁:Ⅲ=

(x2",.xsiner+r: )2

Dcosβr Dcosβr

+

-2DsiⅢβr+1
D2+2Dsinβr+1

D-sinOr

cosβr )Itan-.(
D+sinβr

cosβr

( 3-4)

ここでD-d/(2r.cosei)は検出器の回転半径に対する衝突断面の長径の比である｡ I)が0に

近づくに従って､ dQ,-dA/r三 を考慮すると､ (3-4)式は(3-1)式と一致する｡これは

d/r.<<1の時､分子線直径の影響は無視できるという事実と一致する.図3-3d､ Dの種

々の値に対して､ NidA/(打r.2)で無次元化された反射分子の強度分布を示すo Dが0･4よ9大

きい時､図中実感の円で表わされる理想的夜分布からのゆがみが頭書に在る｡従って分子線が表面

の接線把近い角度( glancing angle )で入射するときにそのゆがみを′J＼さくするためには､入

射分子線は可能夜限り細くするか､検出器の回転半径は､検出器の感度を考慮に入れて､可能夜限

り大きくし浸ければ夜ら覆ぃ.
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3.3 幾何学的不正確さの影響

普通の分子線装置に於いては､図2-1に示されるように､適当夜入射角eiと反射角er を与

えるために､標的と検出器はそれぞれ別の軸によって回転される｡このように-rpj転を別々托するこ

とは検出器の回転中心と分子線の標的上での衝突点の幾何学的不一致を引き起こす原因となる｡

この節では､分子線直径の影響と幾何学的不正確さの影響を同時忙考慮して反射分布のゆがみを

考察する｡ここで再び標的上での完全夜散乱反射を仮定する｡二次元の状態では､幾■何学的不正確

さは､検出器の回転中心0からのずれ量を示す,(ラメ一夕-tによって表わさせる(図3-4).

したがってもし分子線が0点VC向けられている浸らば､入射分子線の中心線は点0で夜く点Pで標

的面と衝突するo 図3
-4忙示される幾何学的関係をノ使えば､

daI =

cos(α-βr )dA

r2

cosβ
COS α=

imp-ニプiy2

(3-5)

cos(α-βr)

Ⅹ

cos(i-or)- -siner
rl

icos2p･(sinP一部●
rrl- (1･(;-)2

Ⅹ
- 2 -s

rl

inPIy2
反射分子の流束強度分布は( 3-4 )式のように積分することによって得られる.

Ⅰ(er )=竺. (d'2cosei
wAT )-d/2cose

NidA 1 coser

2

7rr
,.

rl COSβ
4D--

rn

cosp(D二+~

i-･:-≡::

…

＼

c o

s輯-
sj::si-,i71f

(D::-)
2

＼

sin(Or-i)i

cosβr

ro

-2j)--sinβr+ 1

rl

-｣｣+
ta.n~1

ro

+2工)--sin Or+

rl
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ここで

cosβ=

sinβ-

t

cos Or -

-
ro

i(cosor-ニ)2･(sinOr.一三+--tan Oi

t

sin 0
r+---･tan

ei

ro
r■~~■

･ ･ L ･･
-
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A(coser
-a

I (sinOr･-,i;
し､＼

sin(βr-♂)ニー
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tanoi)(l
ノ

t

--(sinOr+cosOrtanOi)
ro

i(cosor-÷)2･(sinOr･こ
+[sinO, +-tanOi

( 3-7 )

d/r. -0･05に対する(3-6)式の計算結果が入射角ei-45o,60o,750,850 に対

して各々囲3-5(a)-3-5(d)に示されている.これらの図から分布のゆがみはt/ro とOiが

増加する把従って顕著VC夜ることが明らかである｡入射角が90oに近い時]d､ I/ro フが非常把

小さい場合でも充分注意し夜ければ怒らない.

実際の例として.努開した単結晶面LiF(100 )上でのアルゴン分子線の実験結果を図3-6

に示す｡正確夜配置､すなわちt/ro -0の場合､反射分子の最大強度に対応する角度は約1
0o

であb前方反射を示していることが明らかであるo一方､前方へ偏位した標的すなわちt/r｡
-

0.008の時その角度は-1 20 把在り後方反射を示してVlるo

研磨したLiF面でのアルゴン分子線に対する反射分布を図3-7(a)忙示し. d/ro-0.1 0 ,

I/ro-o.o8 の時(3-6)式によって計算される分布を図3-7(b)に示すo この図から実験

結果はこの数値計算と定性的陀一致することが明らかである.この後方反射の分布は､分子線の直

径によるゆがみは表面法線に関して対称であることを考慮すれば､装置の組立ての不正確さVC帰因

するものと考えられる｡
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3･4 結 昌

この章では.分子線法を用いた実験で得られた反射分布が標的上で分子線の衝突断面積の大きさ

と装置の組立ての不正確さによってゆがめられることを指摘した.支配するパラメーターはd/ro

とt/ro である.これらの影沓は分子線が90o に近い入射角で入射する時に大きくなる.ここ

では入射分子線は検出器の回転中心に正確に向けられていると仮定したが､この不一致陀も注意し

夜ければなら夜いo しかし本研究に用いた実験装置では､入射分子線の測定は標的を移動すること

忙よって分子線の中心線上に置かれた検出器によって可能に在るので､この入射分子線の方向性は

容易に修正することができる｡

この解析では二次元反射のみを議論してきたが､実際の実験では三次元的夜影響を考慮しなけれ

ば夜ら浸い.また反射分布のゆがみは完全表敬乱反射分布のみVCついて考察したが葉状反射の分布

についても同様を計算を行なう必要があるo
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図3- 2 有限直径入射分子線の配置図
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図3
-

4 標的表面位置に誤差のある場合の配置図
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囲3- 5 構成要素VC不正確さのある反射分布
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図3- 7 反射分布の実験結果と理論結束との比較
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第4葦 多結晶白金表面での分子嶺の反射(137)

4.1 諸 昌

気体と固体の界面で生じる原子や分子の衰退程､例えば衝突反射､吸着､凝縮等の過程は稀薄気

体力学.真空技術､宇宙シュミL,-ションのよう夜種々の理工学の分野で重要な問題である.とく

に稀薄気体力学の気体分子運動論的取扱いにおいて､分子の固体面における挙動はボルツマン方程

式の境界条件を決めるものである｡実際の工業的応用面､例えば真空排気管壁ヤク-ポモレキュラ

ーポンプの羽根上のよう夜工業用材料面上での通常気体の挙動はよく知られてい浸い｡

本実験では､これらの系統的を実験の第一段階として､固体表面に多結晶白金を､気休としては

代表的夜単原子ガスであるアルゴンと一般的な二原子気体である窒素ガスを採用し､固体表面で反

射する気体分子の分子数流束( n盲)の分子線および表面法線を含む面内での空間分布を測定し､そ

の表面温度に関する依存性を検討した.

現在までに報告されている白金表面に対する実験結果としては､ Hinchen
, Foley幼が希ガス

(He, Ne, Ar, Kr )の多結晶表面上での干渉について調らべ､表面が汚染されている場合は散

乱反射に在り､清浄夜表面では鏡面反射になる轟果を得ており. D.L.Smith, Merrill㈹は

Pt(111)の単結晶表面上での重水素I)2 の反射分布に対する汚染度の影響忙ついて調らべ､

Hinchen, Shephard的は多結晶白金表面上でのアルj･ンの反射分布と単結晶白金( 1 1 1 )面

上での反射分布の相違について調らべたことが代表例として挙げられる｡その他多くの研究者らに

よって稀ガスと白金表面の相互干渉について実験が行夜われているが､得られた結果はそれぞれ異

在り一般的共通点を明確にするVC致っていない.

4.2 実 験 結 果

4.2.1 アルゴンー多結晶白金表面

7ルゴン分子線を白金表面に衝突させ､入射角oo, 33つ, 48o, 63o､表面温度を常温から

7 0 0`Cまで変化させた時､反射した分子数流束の分子線､表面法線智含む面内での空間分布を図

4- 1-4-4に示す｡縦座標は入射線強度に対する反射強度の比を表わす相対強度､横座標は表

面法線からの角度を表わす｡図中矢印は分子線の入射方向及び鏡面反射の方向を表わす｡レゝずれの

結果も表面温夏の昇温､降温の方向によらずその得られた績果は再現性のよいものであった｡標的

表面温度が室温から1 0 0●0までの範囲では､その分布は極座標形式では円で表わせるcosine分
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布すなわち散乱反射を表わすことが判ったo 反射分布の大まか夜区分けの便利の為陀.◆寸測定結果を

極座標形式で図4-5-4-7'K示す.図中円で示されるcosille分布は散乱反射､葉状分布は非

散乱反射.矢印は鏡面反射を表わすo 表面温度が1 0 0oC以上に保たれた時に､得られた分布は葉

状分布を示し非散乱反射であることが判った.さらに表面温度の上昇に伴ってその最大弓重度は増加

し( ∂Imax /∂Ts>o )､最大強度の方向は標的面の法線方向へ移動した( ∂βr/∂Ts<0)o

4.2.2 窒素 一 多結晶白金表面

二原子気体の窒素を白金表面上に庸突させた場合も､単原子分子の7ルゴンの場合と同様の傾向

を示したo また標的表面温度の昇降にかかわらず得られた結果の再現性は保証されているo 入射角

oi -48つ, 63つの分子数流束分布を極座標表示によってL3(j4-8, 4-9忙示す.表面温度が

常温-1 0 0JCの範囲忙おいては､その流束分布はcosine法則に従う散乱反射を示し.さらに表

面温度が上昇するに伴って非散乱反射を示す葉状分布とをった｡さらに表面温度の上昇と共にその

最大強度は増加( ∂Ⅰ皿aX/∂Ts>0 )し､その方向は標的面の法線方向-移動した( ∂βr/∂Ts

<o)0

4.3 考 察

アルゴン分子､窒素分子ともに､多結晶白金表面の温度上昇に伴って､得られた反射分布は散乱

反射から非散乱反射す夜わち葉状反射へ移行することを示している.この主在原因としては､ (i)

通常の残留気体による多結晶白金表面の汚染による影響､ (ii)衝突する分子線の原子と固体表面の

原子相互の直接の干渉による影響､ (iii)表面粗さによる影響､が考えられる.

表面温度1 00qC以下の場合､このよう夜低温では清浄夜表面を得ることが出来夜いために､表

面上に吸着した分子と入射する分子の干渉によって散乱反射を引き起こしているものと､この実験

結果から推論することが出来るo 表面温度を1 0 0DC以上の高温化した時忙は､錬面反射の方向に

葉状反射が現われているが､分子線の入射する側には散乱反射の部分が残っている｡この非散乱反

射分布は､単純夜葉状反射分布と単純夜散乱反射分布の重ね合わせから成り立っていると考えるこ

とが出来る｡
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また表面法線方向と顔面反射の方向の間VC存在する葉状分布の最大値は表面温度と共陀増加する｡

一方､分子線の入射する側に現われる純粋夜散乱反射の強度は表面温度の増加に伴って小さく在る.

この原因としては､表面温度の上昇忙伴って表面に吸着した汚染分子が離脱するので､清浄表面棟

の汚染表面棟に対する割合が増加することによると考えるのが妥当である.散乱反射は表面に吸

着した汚染分子と入射分子の衝突干渉によって生じ､葉状反射は表面の純粋な白金原子と入射分子

の衝突干渉によって生じると仮定すると､表面温度の上昇に伴って､葉状反射の部分が増加し､散

乱反射の部分が減少することが納得される.葉状反射と散乱反射の割合は表面温鮭の増加ととも陀

直線的忙増加するという仮定に基ずいて､実験によって得られた分布を葉状反射分布と散乱反射分

布に分解したo 入射角63つ の場合のこの分解の例を､表面温度200'C､ 700'CVC対して各々

図4-10 , 4-11に示す.

この葉状反射の部分は金属原子と入射分子の間の一回衝突の過程忙よって生じると考えられ､こ

の衝突の瞬間に固休原子の通勤エネJL,辛-が入射してくる分子忙輸送されることVCよって､反射す

る分子は空間的に広がっていくものと考えられる.

この衝突過程について机 Loganら醐-00が衝突する気体原子と固体原子のそれぞれにMax-

wellの速変分布を仮定して､古典理論を用いて反射分布を求めるHard-Cube理論を展開した｡

このhard-Cube理論によれば､反射分子数流束の無次元化した分布は､入射角ei
,気体と固体

の質量および温度の比ms･Tg/mg･Ts を与えれば､反射角erの関数として次式によって表わ

すことができる｡

F(Or)ニー-:--B2(1+BI

SeCei倍)÷(i･設B…)~て
Bl -

B2 -

1+ 〟 1-〟

----sinei COter- ----COSei . (4-1)

1 + 〟

sinei COSeC2or I
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こゝで〃-mg/ms は固体原子の質量ms VC対する気休分子の質量mgの比､ TgとTsはそれぞ

れ入射する気休と固休表面の温度であるo 分解した葉状反射分布とこのHard-Cube理論との比戟

例として､入射角6 3つのア}L,='ンと白金の干渉の場･合の表面温産7OO.C1200●Cの例を､ 図4
-

10 , 4-1 1に示すo 図中点線は理論より求めた分布を示し､この最大値と実験結果の最大値を

一致させたところ､この理論は実験結果と定性的によく-致していることが明らかとなった.また

葉状反射の最大値の角度と鏡面反射角との偏角△er とHard-Cube理論より求めた偏角との比較

を図4-12に示す｡入射角の増加および温度比の増加とともにその偏角△er は増加し､その儀

は理論曲線とよく一致することが明らかとなった.したがって表面温度の上昇忙よって生ずる葉状

反射の部分は純粋な金属表面と気体原子の一回衝突から引き起こされるものと結論ずけることが出

来る.本実験で得た結果は分子線と表面法鰻を含む面内に限られているが､表面粗さの影響は葉状

反射の軸対象の三次元的な広がりyc結果が現われるものと考えられる｡

4.4 結 岩

島強度分子線装置を用いた一連の実験の第一段階として､多結晶白金表面上でのアルゴンおよび

窒素の挙動について実験を行った結果､次の結論を得た.

(1)多結晶白金表面に儀突するアルゴン原子､窒素分子ともに､表面温度が常温<Ts <100

■0の範囲では散乱反射を示す｡

(2)表面温度1 0 0DC<Ts <70 0oCの範囲では散乱反射と葉状反射の単純な重ね合わせから

成り立っており､その割合は温度の増加とともに直線的に変化する.

(3)葉状反射の部分結Hard-Cube理論とL=jf性的によく一致するが､定量的夜ことについては明

確夜結論は得られてVlなVIo
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図4-2 反射流束分布(βi-330)
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図4-4 反射 流 束 分 布(ei -630)
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図4-6 反 射 流 束 分 布(極座標表示)

Tsoc
O 600
● 500
0 400

0 500

◎ 200

● 20



Tsoc

o 600

● 500

o 400
0 500
0 200

o 20

図4-7 反射 流 束 分 布(極座標表示)



囲4-8 反 射 流 束 分 布(極座標表示)
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第5葦 多緯晶ニヴケル表面での分子線の反射(138)

5.1 緒 昌

本章では.工業的初料の代表例として多結晶ニッケルを採用し､高真空( 1-3x 10-8Torr)

の雰囲気中でアルゴンおよび窒素分子感を衝突させた時､その反射する分子数流束の空間分布の測

定結果を述べ､その結果をもとにして.固体表面温度の変化によって気体分子の挙動がどのように

変わるかを検討する｡

多結畠ニッケル表面に対する研究としては希ガス(Ar ,j{r ,Ne ,He )分子線の場合の反

射分子数密度分布の測定緒果がJ.N.Smith , Jr･らf3)･紳によって報告され､ニッケル表面上

把炭素が付着した場合にはその反射分布は大きく変化することを見つけてVlる.多結晶ニッケル臥

その表面温度が20oC-1 2 0 0LLCの範囲では故乱反射を示すが､その多結晶ニッケルがC2H,罪

囲気内で加熱され表面が炭化した場合には､表面温度が1 5 0●c-9 0 0-cの範囲で葉状反射が観

測された.この実験結果は表面の炭化が気体と固体の干渉VC対して表面の特性を著しく変えること

を示唆している.

分子線法によって得られた反射分子数流束分布の結果を実僚の気体運動論の計算に役立たせるた

めには､この境界条件である反射分布を一般性､精宜､取扱い易すさの点から優位性を持つととも

に簡単夜Jlラメークーで表わすことが出来る反射模型を考える必要がある. Hurlbut, Sherman

(118) は自由分子流内の単純形状の物体の抗力と揚力の言十貨に際しNoci11aの模型を使って試み

てみる｡この模型は1 96 2年にNocilla
(117)が再放出分子速度の表現を使って提唱した反射

模型であり､反射分布を表わすの忙有効夜一つの方法である.しかしこの反射模型は気体と固体の

干渉の現象と直接的夜関係た【夜く､得られた反射分布の結果をうまく表現する方法に他夜ら覆い｡

一方､反射過程の物理的挙動を考慮した模型としてL.gan, Stickney的-㈱が提唱したHard -

Cube模型がある｡そこで本章では分子線法で得られた多結晶ニッケル表面上でのアルゴ/､窒素

の反射分子数流束分布の測定結果を示し､ I-Iard -

Cube模型との関係を考察し､かつNoci11a

模型を使ってパラメーター表示することを試みるo
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5.2 実験結果と考察

真空装置等の工業材料として比戟的多く用いられる多結晶ニッケル･を標的とし､これにアルゴンお

よび窒素分子線を衝突させ､その表面から反射する分子数流束の表面法線と分子線中心を含む面内

での分布を軌定して､気体の固体表面上での挙動を調べた｡空気中に晒らされたニッケル表面を用

いて表面温度の依存性について調べた結果､とくに強調すべきことば表面の昇温と降温の過程によ

って履歴現象が有ることが判明したことである｡

5･2.1 アルゴンー多結晶ニッケル表面

図2-11に示した多結晶ニッケル標的を空気中に晒らした後､試験室に入れ3-5×10-8

Torrの高真空まで排気した後､約2 0時間以上真空容器内に放置したo 標的の表面温度を徐々に

段階的に上げ夜がら､入射角45D でアルゴンの分子線を衝突させて反射する分子の流束分布を

表面法線と入射分子線の中心線を含む面内で測定した｡その測定結果は､反射分子数流束分布を

図5-1-aに極座標で示すようvc､常温から500oCまでの範囲ではcosine分布す夜わち散乱

反射であることを示した.さらに表面温度を6001Cに上げたところ急激に葉状反射を示し､その

分布の最大値は鏡面反射の方向から表面法線の方向へずれてぃることが判った.同温度で約2 0時

間放置後､再び測定したところ盛者友美状分布を示し､最大強度は室温でのcosine分布の最大強

度の5-6培と覆ったo 標的が一度600'c以上に加熱された後では､囚5-1-bに示すよう把､

得られた分布は表面温直の昇温､降温によらず､表面温変2 0'C-2 0 0oCの範囲に於ぃて散乱反

射から非散乱反射へ移行し､ 2 0 0'c以上の表面温愛では頭著夜葉状反射と怒る再現性のある分布

を示した｡またその最大強度は表面温度とともに上昇し( ∂Imax/∂Tく>0 )､その最大強度の

方向は表面温変が上昇するにつれて表面の法線方向-移動する( ∂Or/∂Ts <o ).空気中に晒ら

された多結晶ニッケル表面の第一回昇､降温過程と第2回目以浸の昇降温過程ではその反射分布に

明らか夜差異が見られたことから反射流束分布は表面の性状把依存することが推論できる.

入射角30つ, 40o, 50o,60o, 70つ,に対する反射分子数流束分布を図5-2-a-5-2-

eに示す.入射角4 5O の場合と同様夜傾向を示し､表面温度の上昇に従ってその最大値は増加し､

その最大値の方向は表面の法線方向-移動する( ∂Imax/∂Ts>0 ･ ∂er/∂Ts<o )o また入射

角が増大し表面接線方向に近ずくに従って､その最大反射強度の方向は鏡面反射の方向から大きく

偏ってくる(∂(△β)/∂βi >0)0
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5.2.2 窒 素-多結晶ニッケル表面

アルゴン分子線の実験に引続いて窒素分子線を衝突させて､その反射分子数流束分布の測定を行

った｡従って多結晶ニッケル表面は大気中忙晒らされた状態から測定を開始したのではないので､

表面温度に依存した履歴現象は層刺されること夜く､表面の昇降温把よらずその測定結果は再現性

のよいものであ19た｡入射角30つ, 40O, 50'', 60'9, 70o 陀対する反射分子数流束分布を図5

-3-a-5-3-eに示すo アルゴンと多結晶ニッケル表面との干渉と同様VC表面温度が20'0

-2 0 0oCの範囲内で散乱反射から非散乱反射へ移行し､表面温度2 0 0-C以上の葉状反射の分布

は､その最大反射強度は表面温度の上昇とともに増加し( ∂Imax/∂Ts>0 )､その最大反射の方

向は表面の法線方向へ近ずく( 8er/∂Ts<0 )という系統的な傾向を持つことが判明した.また

入射角の増加とともにその最大反射強度の方向は鏡面反射の方向から表面法線の方向-大きく偏っ

てくる(∂(△e)/∂ei>0)ことが明らかVCなったo

5.2.3 履 歴 現 象

アルゴン分子線を多結晶ニッケル表面忙衝突させた場合､表面温度の上昇と降下の過程で得られ

た分布が異夜9顕著を履歴現象が観察された.この履歴現象を詳細VC調べるために表面温度の昇降

を繰り返えし夜がら反射強度の温度依存性について測定したo

大気中に栖された多結晶ニッケル表面の油分､手垢等を有機容剤で拭き取った後､真空容器を排

気し3-5×1 0~8Torrの試験室中に20時間以上置いた後､表面温度を徐々に段階的に上げな

がらアルゴン分子線を入射角βi -4 5o
で衛兵させて反射分子数流束の軌定を行った｡その時の

標的表面温度は2 0'c-→400'C-20'0-600'C-◆20oO-(600+a)●C-20'0ノー600o(〕ー20

●cと変化させた.測定する反射角を35可こ固定した場合の表面温度把対する反射分子数流束の相対

強度依存のグラフを図5-4に示すQ 縦座標は反射角er -35つ に於ける分子数流束の相対強度､

横座標は表面温塞 ぐc)である｡表面温度が常温から2 0 0oOの範囲では散乱反射であるので強度

は一定値を示してV,る.表面温度を4 00●Cまで上昇したところその強度は図5-4の軌跡aを通

って徐々VC増加したo 表面温度を4 0 0'Oから常温まで降下させた時忙は､その強度は軌跡bを通

って滅,i,し､ 100oC以下では完全夜散乱反射を示した.再び表面温度を6 00-0まで上昇させた

時には強度は軌跡b , cを通って増加して弱h非散乱(葉状)反射を示したo 表面温度600●c以

下で昇温降温を繰9返えした場合､ Or -35つ に於ける強度は軌跡b , c上を往復したo その後

表面温度を6 0 09cよ9,i,し高くしたところ､その反射分子数流束分布腔極めて強い葉状反射を示
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し､ er -35o 忙於ける強度は常温の時の強度の5-6陪とをった｡その後､この表面での反射

分子数流束分布紘昇温降温VCよらず再現性のある分布が得られer -3 5o に於ける強度は軌跡e

上を移動した｡

これらの現象は､真空容器中に浮遊する残留気体や拡散ポンプに億用した油の蒸気のような､固

休表面に付着した物質に起因するものと考えることが出来る｡大気中に晒された時把吸着した水蒸

気等の汚染物質と入射分子･,%との干渉の結果は散乱反射を示すことが多くの研究者によって明らか

にされている｡表面温度6 0 0●0以下の範囲に於いては､表面に付着している汚染物貿が表面温皮

の上昇にとも浸って徐々に離脱し､創出しになった多結晶ニッケル表面と入射分子線との直接的な

衝突が支配的とをる.この過程は一度表面から離脱した汚染物質が高真空下では再付着することが

ないものとすると.昇温降温にかゝわらず相対強度曲線は､ b , c上を往復することが説明されるo

一方､表面温度を60 0'C以上に上昇させた場合把は極めて強い葉状分布を示し､反射角er -

35.'把於ける強度は極度に増加したが､この原因は表面に付着した拡散ポンプ抽の蒸気によるもの

と考えられる｡すなわち抽拡散ポンプから逆流した抽蒸気は高真空状態の試験室中を浮遊し､標的

表面上に付着し､高温表面上で炭化することによってその表面の性状を変えてしまう｡この炭化不

純物が強い葉状反射分布の原因であると考えられる.この炭化不純物の影響VCついてJ.N.Smith,

Jr.WはAlkadag(アルコールに溶解されたコロイド状炭素)を塗布した多結晶ニッケル標的を優

ってアルゴン分子の反射の実験を行凌い､表面温度1 5 09oから9 0 0'Cの範囲把於vlて強vTl方向

性のある反射分布が得られたと報告している｡ Smith の得た分子数密度と表面温度の曲線を図5

-4中に一点鎖線で示す｡
Smith は貫通型-検出器で密麗の強度を測定したの托対して､本実験で

は閉管式検出器で分子数流束を測定したのでこの比故は必ずしも妥当ではないが､その定性的傾向

は一致している.この履歴現象は多結晶ニッケル表面特有のものであ9､前章で述べた多結晶白金

表面では観測されていない.

5.3 反射模型との比較

固体表面での気体分子の反射に関して種々の模型が提唱されている.レーザれの模型も定性的な傾

向は実験結果と一致することを示しているが､ここでは非散乱反射の性質を簡潔夜方法でよく表わ

しているLoganとStickney的-00の提唱したHard-Cubeと､ Nocilla(117)の接唱した再放

出分布を二つの基本的パラメーターで表示する模型を用いて本実験の結果と比戟して､稀薄気体力

学の境界条件を表わす方法につぃて考察するo
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5.3.1 Hard -Cube 模型

この模型はLogan, Stickney¢カ-q鴻によって提唱されたものであり､古典力学理論忙基ずいて

気体原子と固体原子の二体衝突の結束として反射分布を予想しようとするものである｡この模型の

利点は実験との比較陀都合のよいよう把多くの変数(ei
,Tg ,Ts ,mg ,ms )を含み､か

つ近似的で閉じた解を得られない程複雑把なら夜いよう托したことである｡このHard-Cube模型

を組立てている基礎として次の仮定を設けている.

仮定(1)気体と固体分子間ポテンシャルについては､その反壌力は衝撃的であり､吸引力は零で

ある(すなわち気体原子､固体原子ともに糾弾性体である)｡

仮定(2)気体と固体分子間ポテンシャノレは表面の面上で一様である(すなわち表面は完全把平滑

である)｡その結果衝突は気体原子の速度の接線方向成分を変えをいo

仮定(3)固体は矩形井戸ポテンシャルによって固休内に閉じ込められたHard-Cubeの集合体VC

よって表わされる.各々の気体原子は干渉している間､自由粒子と見なし得るHard-七ube

の一つとただ一度の衝突を行う.

仮定(4)固休原子(すなわち托ard-Cube )はMaxwellian 速度分布をもっている｡すなわち

固体および気体原子のIvlaxwellian 分布関数は､気体に対して

G(vni)dvni

-tt:i誌)
固体忙対して

F(ui)dui

1ノ

/2

eXp
/
t
l

I
I

2

msvni

2kTs

＼

＼dvni
∫
t

/

/

岩ui2(芸1,)/31妄expトー27TT;,)du主

′ mgui2＼

(5-1 )

( 5-2 )

であるとする｡

以上の仮定に加えて固体と気体原子の衝突確率はその相対速度に比例するとすれば. Oi ,

mgTs/ms Tgの与えられた値に対して反射分子数流束分布の無次元表示は反射角er の関数とし

て( 4-1 )式と同嶺次の確率分布式で表わされる｡

1 5

F(Or)-÷B2(1+BISeCei)〔設)チ(1･認B…うす,
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1+ 〟

Bl -

B2 -

1-jL

sinOi･COt Or---cosOi , (5-3)
2

ij:-isinOi･C｡S｡C2o,,

p=ご旦ms

本実験に於て多結晶ニッケル表面に対して得られた強ぃ葉状反射の結果とHard-Cube模型で得

られた反射分布の比較を図5-5, 5--6 VC示す.実験結果と理論分布の比較に際しては表面温度

6 0 0●0での最大強度の値を一致させた.アルーl'ン､窒素ともに実験結果は理論と一致していると

は言えないまでもその定性的傾向は一致していると見ることができるo また最大反射強産角の鏡面

反射の方向からの偏角を図5-7 , 5-8VC示す.,図中太い実線はHard-Cude模型より求めた曲

線であるo実験､理論ともに表面温度および入射角の増加VC従って偏角が増加する傾向は同じであ

るが､その値は理論の方が実験結果より大きくなっている.実験把よって得られた一般的特性と

Hard-Cube模型の特性の比較を表5 -

1に示すc.

このようにHard-Cube模型は本実験で得られた多結晶ニッケル表面上でのアルゴンおエび窒素

の反射分布の一般的傾向を定性的に表わすことができる代表的模型である｡しかしながら.この模型

は気体原子と固体原子のただ一回の剛弾性衝突のみを考慮した結果､散乱反射や表面法線より分子

線の入射している側への反射すなわち後方反射( back-scattering)を表わすことができ夜い欠

点を持っている.したがって稀薄気体力学の一般的夜境界条件を表わす方法としては完全であると

は言えないo

5.3.2 Nocilla,壁面反射模型

この模型は1 9 6 2年にNocilla
(117)によって提唱された理論模型であり､固体表面上で反射

する気体分子の遺産分布関数は巨視速度に相当するパラメーターを含む平衡状感の分布関数である

と仮定するもので､非常VC簡単にあらゆる分布を表わせる特徴をもっている.表面から再放出する

分子は表面の熱励起と並進運動のエネルギーを受けとb､並進速度Ur を持つ平衡Maxwellian

の気体として振舞い.その速度分布は次式で表わされる｡

fr(Ⅴ) -

7;%C,3 exp(
(VIJr)

2 1
?

)
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ここでVは反射する分子の速度､ Urは巨視的速度に相当するJ(ラメ一夕-､ Cr
-2kT/m

は

最確率速臥nrは表面に出入する分子の数を等しくするための分子数である｡再放出分子VC対す

る速度比をSr -Ur /Cr と定義し､ベクトルUrは表面の法線と入射分子線の中心線を含む面

内把あ少､-その表面法線となす角をer とすれば､この2つの基本のパラメーターSr とer で再

放出分子数流束分布を決定することができ次の式で表わされる｡

Ir -
exp(-sr2 )

7E I (q)
coso (1+F(X))

F(X) -Ⅹ2 +VT( 1.5Ⅹ+Ⅹ3) ( 1+erfX)expX2

Ⅹ - Sr(sinersinecos¢+ cosCrcose )

(5-5-a)

(5-5-b)

( 5-5-c)

6 - Srcoser
,I(q) -exp(一寸2)+帰一6(1+erf6)

(5-5-d)

( 5-5 )式は.表面上での分子の本質的を挙動を別にして､散乱反射から鏡面反射までの広範囲

な反射分布を非常に単純夜模型で表わすことが可能である｡本夷験で得られた結果は反射分子の流

束Ⅰ-n盲の表面法線と分子線の中心線を含む平面内に限られているので､ NociJla 模型との比

較に際しては上式で¢-0と置いて計算した分布と比較する｡ 5-2節で述べたように強い葉状分

布は多結晶ユッケ)L,表面を一度6 0 0'c以上忙昇温した後把得られたので､この昇温後の反射分布

の理論との比較の例を図5-9 , 5-10に極座標表示で示すo 図5-9はアルゴン原子の多結晶

=ッケル表面上での反射分布を示し､入射角40o, 500, 60o,の各々に対して表面温度20 01C,

4 0 0.0の実験値をプロットし実線は計算結果を示すo 図中実線の円は散乱反射すなわちcosine

分布を示す｡例えば入射角βi -50c 表面温度400●Cの場合､ Sr -1.30, er -48c と

すると実験結果とよく一致する.このように理論値と実験値を合わせることによって得られたSr,

er と入射角eiの関係を図5-ll,5-12に示す｡多結晶ニッケル表面ではフルゴン､窒素

双方の気体vc対してSr は表面温度に依存すること夜く曙ぼ直線の関係があ9､ er は表面温度忙

依存して異在るが入射角Oi把対しては直線関係が成り立ち､それぞれの関係は次式で近似するこ

とができる｡

アルゴン - 多結晶ニッケル

Sr-0･0255βi , βr-0･4βi
-0･045Ts+48
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窒 素 一 多結晶ユッケ)i,

Sr-0･0246ei
, er-0･5ei

-0･0375Ts +46･5

ここでβi
, βrは角度(○)

-Tsは表面温度ぐc)で表わす｡

5.4 結 昌

分子線法を依って多結晶ニッケル表面上でのアルゴンおよび窒素分子の挙動変化の表面温度依存

性につV>て実験を行い次の結論を得たo 大気中に晒された多結晶ユッケ}t,表面上での気体の反射過

程は表面温度の上昇とともに変化する履歴現象を生じるが､一度6 0 0'C以上の高温で高真空中vc

放置された表面では再現性のある弾い葉状反射分布が得られ､その分布は表面温度および入射角に

一義的に依存することが明らかに夜ったo また得られた実験結果を稀薄気休力学の分野に適用する

ため把は､固体壁での境界条件として単VC二つの基本的パラメーターで反射分布を表わすことので

きるNocilla 模型を用いるのが都合よく.非常に簡単にかつ明僚に表わすことができることが明

らかになったo
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AFTER 20日OURS
600oC

図5-1 反 射 流 束 分 布

(a)標的が大気に晒された直後

(b)標的が一度6 0 0'0以上に加熱された後



図5-2 反 射 流 束 分 布
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図5-3 反 射 流 束 分 布
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図5-4 履 歴 曲 線
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Ar-Nj

図5-5 Hard-Cube模型と実験結果の比敏(Ar-Ni)

N2-Ni

図5-6 Hard-Cube模型と実験結果の比較(N正一Ni)
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20 50 叫0 50 60 70 80

入射角 ♂∠

図5-7 Hard-Cube模型および実験結果の偏角の比較



也

『20

20 50 40 50 60 70 80

入射角 e.(

図518 Hard-Cube模型および実験線果の偏角の比較



Ar-Ni

(c)

囲5-9 Nocilla模型と実験結果の比戟
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㌻､J2-Ni

(Q)

(b)

囲5-10 Noci11a模型と実験結果の比較
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図5-11 Sr
, orと入射角の関係
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図5-12 Sr
, βrと入射角の関係
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表5-1 実験と理論の特性比較
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第6章 結 請

近年の真空技術の各種工業-の応用の著しい発展は質の高い超高真空の必要性を増してきている｡

せた宇宙開発の幕開けとともに稀薄気体中を飛行する人工衛星や飛行物体の抵抗の予軌や原子力工

業の発罷にともなって稀薄混相流体の流動現象の解明の必要性も生じてきている｡これらの諸分野

に共通した最竜要問題は固体壁面に衝突する気体分子の挙動現象に関する問題である.この気体の

固体表面現象には､吸着､吸収.脱錐.衝突反射､凝縮､化学反応､等々さまざま夜現象が含まれ

ておりそれらが複線に絡み合っているため未解明の部分が多いo これらの根源を探るためには固体

および固体表面の状態を明確にし気休分子と固体表面の干渉に関する素過程を明らかにする必要が

あるo この素過程を実験的把解明するVCは分子感技術を用いるのが最上の方法と考えられる.

本研究は､このような観点から､ノズル型の高強産分子線装置を周vlて､工業的材料表面での気

体分子の反射の現象を解明することを目的として行怒ったものであるo 以下､本研究VCより明らか

にされた諸点について総括し結論とするo

まず､第1葦では本研究で取扱う分子線を用いた気休分子と固体表面の干渉の研究が工業的諸分

野で必要とされている理由を述べ､適用される範囲とその位置ずけを説明した｡

そして､気体と固体表面現象に関する従来の研究の経過と現状について概観し､本研究の意義と

目的を明確にしたo

第2章では､本研究に用ぃた分子線実験装置と関連計測機器の概略を説明し､発生した入射分子

線の性質とそれを取巻く環境を述べた｡試験室は抽拡散ポンプで排気され､その圧力は1-3×

1 0~8Torr､標的表面温度は常温から7O O'Cまで連続的に変化する実験条件であることを明確

にしたo

第3葦では､分子線実験装置によって発生する入射分子線の直径および装置の構成要素の配置精

度誤差が､測定される反射分子数流束分布に与える影響について理論展開し､実験結果と比戟検討

した｡

標的表面に衝突する分子は固体表面と完全に適応し､反射する分子の流束強度はcosine法則に

従っていると仮定して､実際に測定される分布把関し{.以下の結論を得たo

(1)入射分子線の直径の影響は､検出器の回転半径に対する分子線の標的上での衝突断面の長径の

比D-d/(2r cosOi)忙よって表わされる. Dが0の時､測定流束強度はcosine分布と
0

なり､ Dが0.4より大きい時､ cosine森布からのゆがみは顕著に夜る.

(2)装置の構成要素の配置精度誤差の影響壮､標的表面の正規の位置からのずれ量と検出器の回
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転半径との比t/ro
.および衝突断面の長径と検出器の回転半径の比D-d/ぺ2r.cosei)の

双方によって表わされる.これらの影響は入射角が表面積線に近づくほど頭書になる｡例えば､

Qi
-85ウ,d/r.-0･05,I/r.-0･02の時､反射分子線の最大強度は-12oの

所把現われ､ cosine法則からの強度の見かけの誤差は約5 7車となる｡

第4章では､多結晶白金表面上での了ルゴンおよび窒素の挙動を調べるため､分子線の反射流束

の空間分布を測定し.表面温度依存性について考察し.以下の結論を得たo

(1)多結晶白金表面に衝突するアルゴン原子､窒素分子ともに､表面温度が常温ないし1 00●0

の範囲では散乱反射を示す｡

(2)表面温度1 0 0'c<Ts <70 0'Cの範韓では散乱反射と葉状反射の単純な重ね合わせから

成9立っており､その割合は温度の増加とともに直線的に変化するo

(3)葉状反射の部分はHard-Cube理論と定性的によく一致するが､定量的なこと忙ついて結明

確な緒論は得られていなv>.

第5章では.多結晶ニッケル表面上でのアルゴンおよび窒素の挙動変化の表面温度依存性につい

て分子線法によって実験を行凌い､得られた結果を表示する模型について議論し､以下の結論を得

た｡

(1)大気中に晒された多結晶ニッケル表面上での気体の反射過程は表面温度の上昇とともに変化

する履歴現象を生じる｡

(2) しかし､一度6 0 0cC以上の高温で高真空中に放置された表面では再現性のある強い葉状反

射分布が得られ､その分布は表面温度および入射角に一義的忙依存するo

(3)得られた実験結果を稀薄気体力学の分野に適用するには､固体壁での境界条件として.単に

二つの基本的パラメーターで反射分布を表示できるNocilla模型を用いると簡単かつ明僚に

表わすことが出来る｡
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