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１．本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェク

トとの関係 

  昨年度まで存続した表面化学研究室では、従来よ

く規定された固体表面に吸着した分子を各種の実験的

手法で観測し、数々の吸着系につきその構造を明らか

にしてきた。ことに最近では走査トンネル顕微鏡によ

り、金属表面に吸着した単一孤立分子の電子構造、振

動構造まで詳細に観測することができるようになり、

個々の実験結果について理論計算と具体的に対比する

ことが必要な課題となってきた。 

  本年度より報告者は小林脂質生物学研究室に所属

し、リン脂質分子やタンパク分子を始めとする生体系

分子を固体表面に展開して、走査トンネル顕微鏡、原

子間力顕微鏡及び表面分光法で観測する方向に転換し

た。 

固体表面吸着系は元来必然的に対称性の低い系であり、

精密な理論計算には卓越したプログラミングと多量の

計算資源を費やさざるを得ない。かてて加えて、一般

に巨大分子である生体系分子を計算に取り込むのは一

段と複雑である。しかしプログラミングについては、

既に多くの研究成果が世に現れており、それらに基づ

いたプログラミング業者製造の高性能のソフトウエア

も各種販売されているので、そのようなものを購入し

て使用することで解決する。計算機資源については、

パソコンやサーバーレベルの計算速度、計算量の常識

的限界を大幅に越えるものを要するので、Linux クラ

スタレベル以上のリソースが必要である。 

  我々は平成 16年度に表面化学研究室の研究成果全

般に対し、理論計算の裏付けを可能な限り施す為のイ

ンフラ整備として、米国アクセルリス社の分子軌道計

算ソフトウエア"Dmol3"を購入し、これを RICC 上で動

作させ、算出された計算結果が実際我々の実験結果と

どのような関係にあるか、また未だ結果のない企画中

の実験系に対し、分子軌道計算による予測がどの程度

妥当であるかも検討した。その結果、原子数数十の分

子が固体表面上に吸着した形のモデルクラスターにお

いて、密度汎関数理論に基づく分子軌道計算構造最適

化により、実測の結果と比べて妥当な構造、電子エネ

ルギー、分子内及び格子振動数が算出され、少なくと

も大まかな予測には有用であると認められた。 

  本年から開始した生体分子系の研究については

（１）リン脂質分子の超拡大画像観測と解析、（２）

蛍光タンパクのトンネル電子励起発光観測、（３）脂

質分子とプローブタンパクの結合力のＡＦＭ観測、

（４）高速ＡＦＭによるトキシン類タンパクの膜結合

の動的観測、（５）チップ増強ラマン分光法による吸

着分子の配向の測定、の５つを実行し、また非生物系

の研究としては（６）水素終端ケイ素表面上のフォノ

ン分散の研究、（７）ケイ素表面の含フッ素吸着種の

構成と観測、である。このうち計算研究が役立ったも

のは（１）、（５）、（６）、（７）であったので、

以下ではこれらの成果について述べる。 

  いずれの成果も今年はまだ論文刊行に至らないも

のばかりであり、いまだＲIＣＣの計算結果という風に

発表できていないが、テーマ選択の段階で分子軌道計

算を繰り返し行っているため、ＲIＣＣよる計算は死活

的な役割を担っていることは間違いなく、来年度には

高級専門誌での刊行のために一段と努力したい。 

  なお、固体表面の微視的な構造を計算科学的に研

究しているグループは理研内ではＫＩＭ表面界面科学

研究室があるが、同研究室では計算科学の専門家が独

自のプログラムを開発して、孤立単一分子吸着系の近

藤効果の発現や、触媒活性の中心金属電子状態による

変化など極めて基礎的な計算結果を実験成果とすり合

わせる研究を展開しており、当方にも参考になる部分

も多いが、目指すところは全く異なる。 

  報告者は本年度は小林脂質生物学研究室において

修士課程研修生３名、ポスドク１名を監督して研究を

展開してきた。また平成２５年２月からは東京大学に

上席研究員として転出し、理研では小林俊秀主任研究

員の監督下に、客員主幹研究員として所属して、今後

の新たな研究テーマを模索しているところである。 
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２．具体的な利用内容、計算方法 

  平成 16年度にライセンス取得した米国アクセルリ

ス社の分子軌道計算ソフトウエア"Dmol3 Ver.4.0"をＲ

IＣＣのディスクに常駐させ、理研和光本所内ネットワ

ークからバッチジョブ投入して計算操作を行う。現在、

最高６４コアでの運用が可能である。入出力はネット

ワ ー ク パ ソ コ ン 上 の DMol3 対 応 GUI 「 MS 

Visualizer」を利用して入力ファイルを作成し、計算終

了後はやはり「MS Visualizer」を用いて結果の表示、

画像表示、評価を行う。 

 

３．結果 

（１） リン脂質分子の超拡大画像観測と解析 

 生体細胞膜や細胞内の核を始めとするオルガネラの

表面は殆どがリン脂質分子で構成されており、脂質分

子間の配列構造こそは生体膜構造の基本である。そこ

で今回は固体基板上に展開した脂質分子を走査トンネ

ル顕微鏡（ＳＴＭ）で出来る限り拡大して画像化し、

各々の分子が膜内でどのような形をとり、またどのよ

うに配列しうるか、極限の実験を展開した。 

 まず、リン酸バッファー水溶液中にチオール分子で

修飾した金基板表面を浸漬し、そのリン酸バッファー

にパルミトイルオレオイルフォスファチジルコリン

（ＰＯＰＣ）という、動物細胞膜内でメジャーな脂質

の純試薬から構成された微粒子（ミニマルリピッドパ

ーティクル）を混在させると、現にこの微粒子が破裂

して基板上に脂質膜が展開される状況を示す画像が断

片的に得られた。最終的には脂質分子が基板から斜め

に立ち上がった形で配列したラメラー構造の極めて美

しいストライプ画像を観測することができた。極限拡

大により、１個１個の脂質分子の姿を捉えることに成

功した。 

 また、数多くの種類の脂質分子を手っ取り早く観測

するため、グラファイト基板上に、有機溶媒と完全混

合した脂質分子の溶液を滴下して、その液滴内でＳＴ

Ｍを観測するという手法で、パルミトイルオレオイル

フォスフォン酸（ＰＯＰＡ）、ジパルミトイルフォスフ

ァチジルコリン（ＤＰＰＣ）、非対称セラミドなど数多

くの脂質分子がラメラー構造またはストライプ構造を

なして表面上に寝た形で格子を形成し、これまた１個

１個の分子の姿を捉えることができた。 

  これらの分子像を解析する際に、既に分子の形が

分かっていればそれを画像に当てはめて解釈が出来る

のだが、脂質分子は一般に結晶になりにくく、分子の

形をＸ線結晶解析で観測することや、ＮＭＲでも各々

の結合の回転角を全部求めるなどは出来ず、ここに分

子軌道法による最安定構造を当てはめることが唯一の

可能性となる。DMol3 による脂質分子の最適化構造計

算の結果は、これらの画像を解釈するのに最も妥当な

バックグラウンドを提供しえたわけである。 

 

（２）チップ増強ラマン分光法による吸着分子の配向

の測定 

  チップ増強ラマン分光法（ＴＥＲＳ）とは、ＳＴ

Ｍのトンネルギャップにレーザー光を当て、トンネル

ギャップにおける極めて非対称な場を利用して、試料

表面に吸着させた分子のラマン感受性を増大させて、

高感度で吸着分子の振動スペクトルを得る手法である。

既に幾つかの研究例が報告されているが、我々は生体

分子系の観測に向けて、大気中金属基板上に吸着させ

た分子の振動解析を目指した。 

 その結果、生体分子のモデルとして 4,4’-ビピリジル

及び 4,4’-酸化ビピリジルを金基板上に展開して測定し

たＴＥＲＳで特異な強度の振動スペクトルを得ること

に成功した。ＴＥＲＳは基板表面とＳＴＭチップが正

対することから空間座標系が固定され、そこに入射さ

せるレーザー光は光線の向き、及び偏光の向きまで完

全に微視的に規定される。すなわち、配向した吸着分

子と励起光の相対関係が規定できるため、入射光の各

座標成分と散乱光の各座標成分をつなぐラマンテンソ

ルを完全に規定することが出来る。すなわち、ラマン

テンソル成分を一定に計算することも出来る。ラマン

テンソルの計算には、分子の振動モード、周波数及び

それに対応する波動関数とそれを総合した電気的分極

率を求めればよく、その第一歩が分子の分子軌道計算

による最適化構造の決定である。 

 ビピリジル類は比較的単純な構造であり、構造最適

化計算と振動数の計算は既に終っているが、これらを

もとにしたラマンテンソルの計算は現在展開中である。 

 

（３） 高分解能電子エネルギー損失分光によるケイ

素及び金属表面上の有機分子の振動解析 
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  ケイ素ウエハ表面の振動については長年東北大学

との研究を継続している。昨年度から継続している

Si(110)単結晶表面を水素終端化した H:Si(110)(1x1)表

面の表面フォノン分散を高分解能電子エネルギー損失

分光(HREELS)のスペクトルにより観測した結果は、

その後解析の精緻化が進み、DMol3 によるケイ素基板

水素終端構造の分子構造計算は死活的な役割を果たし

てきた。そして昨年来この結果を幾つかの学会誌に再

三投稿してきたが今のところ受理に至っていない。 

  その原因は、フォノン分散、すなわち表面の振動

が進行波として表面を伝播する際に、隣接する振動子

（この場合はＨ－Ｓｉ結合）同士がどのような相互作

用により振動エネルギーを伝え合い、総体として進行

波が実現するのかを語っていなかったことであると思

われる。 

  この解釈は在来の物理学教科書的なストーリーに

は全くなく、実験と計算と理論を統合して考察しなけ

ればならないかなり高度なものとなってきた。 

  H:Si(110)(1x1)表面には二つの幾何学的主軸があ

るが、一方にはフォノンが進行するのに対し、他方に

は全く進行しないという現象が見られた。勿論、震動

しＨ－Ｓｉは下地のケイ素結晶と共有結合しており、

その下地に含まれる－Ｓｉ－Ｓｉ－共有結合を通して

振動が伝播するというメカニズムが常識的であるが、

そのメカニズムから導き出される分散関係は実験結果

を説明するには弱すぎ、また上述のような異方性とも

一致せず、これが全体の解釈を困難化する要因であっ

た。 

  ところが、この H:Si(110)(1x1)表面のモデルクラ

スター計算を実行することにより、Ｓｉ基板を経由し

た相互作用より、隣接するＨ－Ｓｉ振動子の間の空間

を通した電子的相互作用でフォノンが伝播することが

あきらかとなった。この際振動構造を計算するため、

通常の水素（原子量１）に対し、ケイ素原子と同じ質

量の水素原子（原子量２８）という仮想的な原子を用

いてモデルを構成するというトリックを利用して、微

視的な表面単位格子内でどの部分が振動を伝えるかが

あざやかに示された。 

 空間を伝わる振動とは、とりもなおさず量子力学的

な波動関数の関連する問題である。今後はこの解析を

記述に盛り込み、何としても高級誌に受理されるよう

努力する意気込みである。 

 

（４）ケイ素表面の含フッ素吸着種の構成と観測 

  ケイ素ウエハ表面の最表面ケイ素原子に直接共有

結合した有機分子については、表面化学研究室では既

に十指に余る種類の新たな有機単分子層を作製するこ

とに成功してきている。 

 昨年度の実験研究により、ケイ素ウエハ表面の不動

態化（化学反応を起こさない性質）を最高のレベル（即

ち、水溶液中で基板ケイ素の酸化が全く起こらないレ

ベル）にするため、フッ化メチル(CF3-)終端ケイ素

CF3:Si(111)-(1×1)の作製の可能性が示された。既にＸ

線光電子分光による表面の元素分析、高分解能電子エ

ネルギー損失分光による振動測定は既に実行済みであ

る。 

 そこで有機合成的手法によって実際にこの CF3: 

Si(111)-(1×1)構造を形成する反応経路について、二通

り検討した。CF3I ガスを金属マグネシウムと反応させ

て合成されるグリニャール試薬 CF3MgI をテトラヒド

ロフラン(THF)溶媒中で塩素終端 Cl:Si(111)- (1×1)と

反応させる方法において成功を収めた。 

 得られた表面を超高真空中の電子分光法、電子回折

法等で確かめたところ、確かに CF3 の化学量論比の吸

着種が認められ、格子構造は(1×1)であった。また、先

に得られている構造最適化計算の際に派生的に得られ

た振動スペクトルのシミュレーションと完璧に一致し

た。即ち、CF3:Si(111)-(1×1)が単分子吸着層として得

られていることが確実となった。そこで現在は走査ト

ンネル顕微鏡によって実際に一様傾斜ドメインが確認

できるかどうか、実験を進めている。 

 この研究は、事前に作製可能性が分子軌道計算で吟

味でき、その計算結果を信じて合成手法開発の実験を

粘り強く追及できたことが成功につながったといえる。

しかしまだ論文刊行にまでは至らない。できるだけ早

くＳＴＭ観測を完成させて、刊行に持ち込みたい意気

込みである。 

 

４．まとめ 

 本年度展開した実験研究（１） リン脂質分子の超

拡大画像観測と解析、（２）チップ増強ラマン分光法

による吸着分子の配向の測定、（３）高分解能電子エ

ネルギー損失分光によるケイ素及び金属表面上の有機

分子の振動解析、（７）ケイ素表面の含フッ素吸着種
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の構成と観測においては、いずれもかなり新しい実験

的ブレークスルーを実現でき、研究を継続している。

これらのテーマの推進において大規模計算機による計

算シミュレーションも随所で力を発揮してきており、

その貢献は色んな意味で小さくないのだが、惜しいこ

とに本年度は論文発表においてシミュレーションを正

面から取り扱うには間に合わず、その真の貢献の度合

いを、本年度に限って、あらわにすることができなか

ったのは残念なことである。 

 

５．今後の計画・展望 

  理論物理学や計算化学の専門家と連携して、主と

して生体分子関連の実験を企画する段階でDMol3によ

る分子軌道計算、構造最適化計算あるいは振動スペク

トル計算を大いに利用したい。また、できれば、計算

科学の専門家とさらに連携を深め、生体分子の関るプ

ロセスの分子動力学計算なども取り込んで、生体分子

の物理的側面に迫る研究を展開したい。 

 

６．RICC を継続して利用希望の場合は、これまで利用

した状況（どの程度研究が進んだか、研究においてど

こまで計算できて、何が出来ていないか）や、継続し

て利用する際に行う具体的な内容 

 

  以上のように、本年度に企図した実験はいずれも

挑戦的なものであり、実験をやってみて新しいブレー

クスルーをいくつか経験することができた。以前、分

子軌道計算によって、予測をたてて実験したケースも

あった。とにかく数多くの実験結果が得られてきてお

り、その解釈に必要な理論的シミュレーションも継続

して行わなくてはならない。 

 その進展の度合いは、前章に詳細に述べたが、まだ

まだやればできることが、研究リソース的に追いつか

ない状況である。来年度はそれを時間をかけて、一つ

一つ解決し、論文発行や学会発表などの成果に結びつ

けて行こうと思う。 

 昨年度をもって、（川合）表面化学研究室が前後２０

年ほどの歴史に幕を閉じ、その結果多くの経験豊富な

研究者や意気込みに溢れる学生諸君が所外に散らばっ

て行ってしまったのは残念ではあるが、依然、表面化

学的なアプローチは成果に富んでおり、今後の生体分

子系の研究に、微力ながら計算機シミュレーションの

結果を盛り込んで行きたいと願う。 
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平成 24 年度 RICC 利用研究成果リスト 
【国際会議、学会などでの口頭発表】 
1. 佐藤遼太朗、山田太郎 

 「アルミニウム上におけるチオール単分子膜の構造解析」 

 2012 年春季第 59 回応用物理学関係連合講演会 （東京都新宿区、平成 24 年 3 月 18 日） 

 

2. 松下ステファン悠、松井一記、加藤大樹、田岡琢己、山田太郎、粕谷厚生、須藤彰三 「高品位水素終端 Si(110) 

-(1×1) 表面の表面フォノン」日本物理学会 2012 年第 67 回年次大会（兵庫県西宮市、平成 24 年 3 月 26 日） 
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	１．本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェクトとの関係
	昨年度まで存続した表面化学研究室では、従来よく規定された固体表面に吸着した分子を各種の実験的手法で観測し、数々の吸着系につきその構造を明らかにしてきた。ことに最近では走査トンネル顕微鏡により、金属表面に吸着した単一孤立分子の電子構造、振動構造まで詳細に観測することができるようになり、個々の実験結果について理論計算と具体的に対比することが必要な課題となってきた。
	本年度より報告者は小林脂質生物学研究室に所属し、リン脂質分子やタンパク分子を始めとする生体系分子を固体表面に展開して、走査トンネル顕微鏡、原子間力顕微鏡及び表面分光法で観測する方向に転換した。
	固体表面吸着系は元来必然的に対称性の低い系であり、精密な理論計算には卓越したプログラミングと多量の計算資源を費やさざるを得ない。かてて加えて、一般に巨大分子である生体系分子を計算に取り込むのは一段と複雑である。しかしプログラミングについては、既に多くの研究成果が世に現れており、それらに基づいたプログラミング業者製造の高性能のソフトウエアも各種販売されているので、そのようなものを購入して使用することで解決する。計算機資源については、パソコンやサーバーレベルの計算速度、計算量の常識的限界を大幅に越える...
	我々は平成16年度に表面化学研究室の研究成果全般に対し、理論計算の裏付けを可能な限り施す為のインフラ整備として、米国アクセルリス社の分子軌道計算ソフトウエア"Dmol3"を購入し、これをRICC上で動作させ、算出された計算結果が実際我々の実験結果とどのような関係にあるか、また未だ結果のない企画中の実験系に対し、分子軌道計算による予測がどの程度妥当であるかも検討した。その結果、原子数数十の分子が固体表面上に吸着した形のモデルクラスターにおいて、密度汎関数理論に基づく分子軌道計算構造最適化により、...
	２．具体的な利用内容、計算方法
	平成16年度にライセンス取得した米国アクセルリス社の分子軌道計算ソフトウエア"Dmol3 Ver.4.0"をＲIＣＣのディスクに常駐させ、理研和光本所内ネットワークからバッチジョブ投入して計算操作を行う。現在、最高６４コアでの運用が可能である。入出力はネットワークパソコン上のDMol3対応GUI 「MS Visualizer」を利用して入力ファイルを作成し、計算終了後はやはり「MS Visualizer」を用いて結果の表示、画像表示、評価を行う。
	３．結果
	（１）　リン脂質分子の超拡大画像観測と解析
	生体細胞膜や細胞内の核を始めとするオルガネラの表面は殆どがリン脂質分子で構成されており、脂質分子間の配列構造こそは生体膜構造の基本である。そこで今回は固体基板上に展開した脂質分子を走査トンネル顕微鏡（ＳＴＭ）で出来る限り拡大して画像化し、各々の分子が膜内でどのような形をとり、またどのように配列しうるか、極限の実験を展開した。
	まず、リン酸バッファー水溶液中にチオール分子で修飾した金基板表面を浸漬し、そのリン酸バッファーにパルミトイルオレオイルフォスファチジルコリン（ＰＯＰＣ）という、動物細胞膜内でメジャーな脂質の純試薬から構成された微粒子（ミニマルリピッドパーティクル）を混在させると、現にこの微粒子が破裂して基板上に脂質膜が展開される状況を示す画像が断片的に得られた。最終的には脂質分子が基板から斜めに立ち上がった形で配列したラメラー構造の極めて美しいストライプ画像を観測することができた。極限拡大により、１個１個の脂質...
	また、数多くの種類の脂質分子を手っ取り早く観測するため、グラファイト基板上に、有機溶媒と完全混合した脂質分子の溶液を滴下して、その液滴内でＳＴＭを観測するという手法で、パルミトイルオレオイルフォスフォン酸（ＰＯＰＡ）、ジパルミトイルフォスファチジルコリン（ＤＰＰＣ）、非対称セラミドなど数多くの脂質分子がラメラー構造またはストライプ構造をなして表面上に寝た形で格子を形成し、これまた１個１個の分子の姿を捉えることができた。
	これらの分子像を解析する際に、既に分子の形が分かっていればそれを画像に当てはめて解釈が出来るのだが、脂質分子は一般に結晶になりにくく、分子の形をＸ線結晶解析で観測することや、ＮＭＲでも各々の結合の回転角を全部求めるなどは出来ず、ここに分子軌道法による最安定構造を当てはめることが唯一の可能性となる。DMol3による脂質分子の最適化構造計算の結果は、これらの画像を解釈するのに最も妥当なバックグラウンドを提供しえたわけである。
	（２）チップ増強ラマン分光法による吸着分子の配向の測定
	チップ増強ラマン分光法（ＴＥＲＳ）とは、ＳＴＭのトンネルギャップにレーザー光を当て、トンネルギャップにおける極めて非対称な場を利用して、試料表面に吸着させた分子のラマン感受性を増大させて、高感度で吸着分子の振動スペクトルを得る手法である。既に幾つかの研究例が報告されているが、我々は生体分子系の観測に向けて、大気中金属基板上に吸着させた分子の振動解析を目指した。
	その結果、生体分子のモデルとして4,4’-ビピリジル及び4,4’-酸化ビピリジルを金基板上に展開して測定したＴＥＲＳで特異な強度の振動スペクトルを得ることに成功した。ＴＥＲＳは基板表面とＳＴＭチップが正対することから空間座標系が固定され、そこに入射させるレーザー光は光線の向き、及び偏光の向きまで完全に微視的に規定される。すなわち、配向した吸着分子と励起光の相対関係が規定できるため、入射光の各座標成分と散乱光の各座標成分をつなぐラマンテンソルを完全に規定することが出来る。すなわち、ラマンテンソル成...
	ビピリジル類は比較的単純な構造であり、構造最適化計算と振動数の計算は既に終っているが、これらをもとにしたラマンテンソルの計算は現在展開中である。
	（３）　高分解能電子エネルギー損失分光によるケイ素及び金属表面上の有機分子の振動解析
	ケイ素ウエハ表面の振動については長年東北大学との研究を継続している。昨年度から継続しているSi(110)単結晶表面を水素終端化したH:Si(110)(1x1)表面の表面フォノン分散を高分解能電子エネルギー損失分光(HREELS)のスペクトルにより観測した結果は、その後解析の精緻化が進み、DMol3によるケイ素基板水素終端構造の分子構造計算は死活的な役割を果たしてきた。そして昨年来この結果を幾つかの学会誌に再三投稿してきたが今のところ受理に至っていない。
	その原因は、フォノン分散、すなわち表面の振動が進行波として表面を伝播する際に、隣接する振動子（この場合はＨ－Ｓｉ結合）同士がどのような相互作用により振動エネルギーを伝え合い、総体として進行波が実現するのかを語っていなかったことであると思われる。
	この解釈は在来の物理学教科書的なストーリーには全くなく、実験と計算と理論を統合して考察しなければならないかなり高度なものとなってきた。
	H:Si(110)(1x1)表面には二つの幾何学的主軸があるが、一方にはフォノンが進行するのに対し、他方には全く進行しないという現象が見られた。勿論、震動しＨ－Ｓｉは下地のケイ素結晶と共有結合しており、その下地に含まれる－Ｓｉ－Ｓｉ－共有結合を通して振動が伝播するというメカニズムが常識的であるが、そのメカニズムから導き出される分散関係は実験結果を説明するには弱すぎ、また上述のような異方性とも一致せず、これが全体の解釈を困難化する要因であった。
	ところが、このH:Si(110)(1x1)表面のモデルクラスター計算を実行することにより、Ｓｉ基板を経由した相互作用より、隣接するＨ－Ｓｉ振動子の間の空間を通した電子的相互作用でフォノンが伝播することがあきらかとなった。この際振動構造を計算するため、通常の水素（原子量１）に対し、ケイ素原子と同じ質量の水素原子（原子量２８）という仮想的な原子を用いてモデルを構成するというトリックを利用して、微視的な表面単位格子内でどの部分が振動を伝えるかがあざやかに示された。
	空間を伝わる振動とは、とりもなおさず量子力学的な波動関数の関連する問題である。今後はこの解析を記述に盛り込み、何としても高級誌に受理されるよう努力する意気込みである。
	（４）ケイ素表面の含フッ素吸着種の構成と観測
	ケイ素ウエハ表面の最表面ケイ素原子に直接共有結合した有機分子については、表面化学研究室では既に十指に余る種類の新たな有機単分子層を作製することに成功してきている。
	昨年度の実験研究により、ケイ素ウエハ表面の不動態化（化学反応を起こさない性質）を最高のレベル（即ち、水溶液中で基板ケイ素の酸化が全く起こらないレベル）にするため、フッ化メチル(CF3-)終端ケイ素CF3:Si(111)-(1×1)の作製の可能性が示された。既にＸ線光電子分光による表面の元素分析、高分解能電子エネルギー損失分光による振動測定は既に実行済みである。
	そこで有機合成的手法によって実際にこのCF3:　Si(111)-(1×1)構造を形成する反応経路について、二通り検討した。CF3Iガスを金属マグネシウムと反応させて合成されるグリニャール試薬CF3MgIをテトラヒドロフラン(THF)溶媒中で塩素終端Cl:Si(111)- (1×1)と反応させる方法において成功を収めた。
	得られた表面を超高真空中の電子分光法、電子回折法等で確かめたところ、確かにCF3の化学量論比の吸着種が認められ、格子構造は(1×1)であった。また、先に得られている構造最適化計算の際に派生的に得られた振動スペクトルのシミュレーションと完璧に一致した。即ち、CF3:Si(111)-(1×1)が単分子吸着層として得られていることが確実となった。そこで現在は走査トンネル顕微鏡によって実際に一様傾斜ドメインが確認できるかどうか、実験を進めている。
	この研究は、事前に作製可能性が分子軌道計算で吟味でき、その計算結果を信じて合成手法開発の実験を粘り強く追及できたことが成功につながったといえる。しかしまだ論文刊行にまでは至らない。できるだけ早くＳＴＭ観測を完成させて、刊行に持ち込みたい意気込みである。
	４．まとめ
	本年度展開した実験研究（１）　リン脂質分子の超拡大画像観測と解析、（２）チップ増強ラマン分光法による吸着分子の配向の測定、（３）高分解能電子エネルギー損失分光によるケイ素及び金属表面上の有機分子の振動解析、（７）ケイ素表面の含フッ素吸着種の構成と観測においては、いずれもかなり新しい実験的ブレークスルーを実現でき、研究を継続している。これらのテーマの推進において大規模計算機による計算シミュレーションも随所で力を発揮してきており、その貢献は色んな意味で小さくないのだが、惜しいことに本年度は論文発表に...
	理論物理学や計算化学の専門家と連携して、主として生体分子関連の実験を企画する段階でDMol3による分子軌道計算、構造最適化計算あるいは振動スペクトル計算を大いに利用したい。また、できれば、計算科学の専門家とさらに連携を深め、生体分子の関るプロセスの分子動力学計算なども取り込んで、生体分子の物理的側面に迫る研究を展開したい。

