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【研究背景】シリコンナノ結晶表面（n-Si:H）に重水素が終端すると，軽水素と比較してその脱

離率は 1/10 から 1/100 となり，一度結合すると離れにくい性質を有する[1]。軽水素と重水素の

化学結合力は同じだが，質量差の違いから，振動モードに量子力学的相違が生じ，このような巨

大同位体効果が起きると考えられている。以前の我々の研究において，n-Si:H 表面における重

水素置換反応（SiH + HDO ⇄ SiD + H2O）が表面振動状態と相関する結果を得ることが出来た

[2]。今回，3 重水素（T）を用いて同様の実験を行い，T を添加した軽水中の T 濃度に対して，

102から 104倍，n-Si:H 表面に T が濃縮される現象を見出したので，これについて報告を行う。 

【結果】実験は名古屋市立大学のアイソトープ研究室にて行った。T を 10-8 から 10-9 含む軽水

溶液（HTO:H2O=1:108～109）を作製し，この溶液中に n-Si:H を浸透させることによって，図

1 に示すように軽水中の T 濃度が低減する様子を，

液体シンチレーション法を用いて評価した。参照実

験として，Si 基板を浸透させた実験も行い，軽水中

の T濃度が低減しないことを確認した。本結果より，

n-Si:H 表面に取り込まれる T 量は，溶媒濃度と比較

して 102から 104倍，濃縮されることが判明した。 

 【解析】実験的に得られた速度定数比を理論的に評

価するために，水素，重水素，3 重水素の局在表面振

動エネルギー（表 1）のゼロ点振動エネルギーと系

のエントロピーを考慮して解析を行った。理論的に

得られる速度定数比は SiH + HTO ⇄ SiT + H2O の

反応では，凡そ 10 となり，実験より小さな値となる

ことが判明した。この大きな相違は，上記終端反応

以外に，SiH と HTO が水素結合等を通じて欠陥及

びボイドに濃縮しているのではないかと考えてい

る。 
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図 1. n-Si:H を利用した 3 重水素濃縮反応の

時間依存性．青点：n-Si:H，緑点：Si 基板． 

表 1. 非弾性中性子散乱法で決定した n-Si:H, 

n-Si:D および n-Si:T（理論）の表面振動エネル

ギー(cm-1). 
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