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【緒言】 真空蒸着法を用いた薄膜作製の場合、基板温度や入射分子頻度などの実験パラメータや

基板-分子間の相互作用が大きく影響することが知られている。これまでに非破壊かつ高感度で付

着量の in-situ測定が可能である水晶振動子マイクロバランス（QCM）を用いて薄膜形成初期過程

の解析を行い[1]、絶縁膜上においてペンタセンは安定核の形成前に準安定状態を経ることが示唆

されている[2]。しかし、QCM 法で得られる情報は付着量のみであり、構造に関する情報は得られ

ない。そこで本研究では、絶縁膜上におけるペンタセンの薄膜形成過程のリアルタイム二次元す

れすれ入射 X 線回折（2D-GIXD）測定[3]および QCM の同時測定を行った。 

【実験】 水晶振動子金電極基板（鏡面, 9 MHz）をアセトン中で超音波洗浄および UV-O3洗浄し、

洗浄後の QCM 基板上にポリイミド（PMDA-ODA）をスピンコート法で成膜した。ペンタセンは

圧力 8.4×10−4 Pa 以下の真空中で蒸着した。入射分子頻度を水晶振動子膜厚計により 0.08 Å s−1に

制御し、測定用 QCM 基板を 39 ℃に制御して付着挙動を観察した。試料の付着量は水晶振動子の

共振周波数変化から求め、その時間変化を測定した。リアルタイム 2D-GIXD 測定は X 線透過用

Be 窓を装備した真空蒸着装置と SPring-8 BL19B2 に設置されている多軸回折装置を用いた。検出

器は大面積二次元検出器 PILATUS 300K を用い、露光時間を 30 秒とした。X 線の入射角を 0.12°、

入射 X 線のエネルギーを 12.4 keV とした。 

【結果・考察】 シャッターを開けた時間を 0 秒として、3000 秒までの QCM により測定した膜厚

の時間変化、GIXD により測定した X 線の散漫散

乱強度（(2θxy, 2θz) = (0°, 1.4°)）および(11L)回折に

おける積分強度の時間変化を Fig. 1 に示す。(11L)

回折が出現する時間を直線外挿により見積もると

90 秒程度であるが、それ以前においても散乱 X 線

強度および付着量の増加が観察されている（Fig. 1

挿入図）。このことから、蒸着開始後 90 秒程度は

ペンタセンの結晶が形成されるまでの誘導時間で

あり、これまで報告してきた不安定状態および準

安定状態に相当する周期構造を持たない構造体が

形成されていることが示唆される。詳細な解析に

ついては当日報告する。 
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Fig. 1 Time evolution of adsorption of Pentacene 

molecules (black line), scattered x-ray intensity 

(red circle, (2θxy, 2θz) = (0°, 1.4°)) and x-ray 

integral intensity (blue circle). 
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