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ペロブスカイト型遷移金属化合物である SrTiO3表面において、H2は表面イオンによる電場と分

子の四極子モーメント間の相互作用を受ける。そのため、表面サイト（アニオン、カチオン）お

よび分子配向に依存したポテンシャルエネルギーが得られる。この配向異方性ポテンシャルエネ

ルギーによって、吸着分子の回転運動に摂動が加わるため（束縛回転）、分子の吸着・脱離エネル

ギーは回転状態ごとに異なる大きさを持つと考えられる[1]。また、SrTiO3の高い誘電率ならびに

Ti4+の価数から、H2との相互作用において大きな配向異方性が生じると期待される。 

そこで本研究では、密度汎関数理論に基づく第一原理計算を援用し、H2と SrTiO3(001)間の相互

作用を調査した。その結果、H2の分子状吸着は分子配向に強く依存し、安定な吸着構造は表面吸

着サイトのイオン種によって決まることが確かめられた。次に、得られたポテンシャルエネルギ

ー曲面から変分法を用いて、吸着 H2分子の束縛回転状態を算出した。H2の確率密度分布（|ψ|2）

から基底状態・第一励起状態ともに、SrO 終端面では O サイト上において分子軸が表面に対して

垂直となる構造が安定であることが分かった。一方、TiO2終端面では Tiサイト上で分子軸が表面

に対して平行である場合が安定な吸着構造となった。さらに、束縛回転状態から気相への脱離温

度を解析したところ、SrO終端面 Oサイトでは para-H2（基底状態）と ortho-H2（第一励起状態）

で脱離ピークに 7.32 Kの差があることが分かった。TiO2終端面でも同様に 5.46 Kの脱離ピークの

差があらわれることを明らかにした[2]。以上のように、SrTiO3(001)における H2の吸着・脱離過程

による脱離温度に差が生じることから回転状態選別の可能性が示唆される。また、SrO 終端面に

おいて、より効率的な選別が可能であると考えられる。 

	 本成果は、国立研究開発法人新エネルギー・産業技術総合開発機構（NEDO）の委託業務の結

果得られたものである。 
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