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【はじめに】 Ni は白金やパラジウムに代わる触媒材料として注目されている。触媒反応は酸化

膜上で起こるため、触媒作用の発現と酸化膜の構造との関係は興味深い。そこで Niの極薄酸化膜

の形成制御と酸化反応機構の解明を目的とし Ni(111)表面の酸化反応ダイナミクスについて既に

報告した[1]。本研究では、超音速酸素分子線を用いて Ni(001)表面を酸化し、表面酸化状態とその

酸素並進運動エネルギー依存性をその場放射光光電子分光法で観察した。 

 

【実験】 本実験は全て SPring-8 の原子力機構専用軟 X 線ビームライン(BL23SU)に設置した表面

化学実験ステーション(SUREAC2000)で行った。Ar
+イオンスッパタリングと加熱を数回繰り返し

て清浄化した室温の Ni(001)表面に、酸素分子の並進運動エネルギーを 0.3 eVから 2.3 eVとした

超音速酸素分子線を照射した。一定量の分子線照射と O1s 内殻光電子スペクトル測定を繰り返し

て酸素吸着曲線を評価した。またバックフィリング条件での酸化実験も行った。その場合はリア

ルタイム XPS測定した。放射光のエネルギーを 679 eVとすることで表面敏感な測定とした。 

 

【結果と考察】 図１にバックフィリング酸化と代表的な並進運動エネルギーでの酸素吸着曲線

の反応初期での振る舞いを示す。酸素供給量ゼロにおける酸素吸着曲線の傾きから評価した相対

的な初期酸化速度を比較すると、バックフィリング酸化の場合が最大で、分子線酸化では、並進

運動エネルギーを大きくすると概ね 1.5 eV以上では初期酸化速度が減少する傾向が見られた。バ

ックフィリング酸化の吸着確率が分子線酸化のそ

れより大きいという結果は、物理吸着状態を経由し

た解離吸着機構を示唆している。分子線酸化におけ

る活性化吸着の有無については、0.3 eVから 1.5 eV

の領域で初期酸化速度の並進運動エネルギー依存

性に極大が明確でないことから、今後、0.3 eV以下

の領域での振る舞いを明らかにする必要がある。 
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図１ 初期酸素吸着曲線に対する酸素分子

の並進運動エネルギー依存性 
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