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研究成果の概要（和文）：試料中に存在する大多数のナノチューブが属する、いわゆるカイラル

ナノチューブも含めて、カーボンナノチューブ系に対する系統的な第一原理電子構造研究を世

界で初めて達成した。その結果、エネルギー論、電子構造、幾何構造において、それぞれ、一

群の系統的な変化を示す「ファミリーパターン」の存在を明らかにした。また、カイラルナノ

チューブにおける自発的な捻りの存在を解明し、さらに、グラフェン系に周期的構造修飾を施

すことによる半導体化の研究も展開した。 
 
研究成果の概要（英文）： We have systematically studied the energetics, electronic structure, 
and geometries of various carbon nanotubes including chiral nanotubes from the first 
principles for the first time. We have clarified the presence of so-called family patterns in 
their energetics, electronic properties, and geometries. In addition, we have clarified the 
presence of the intrinsic twisting in chiral nanotubes, and opening the fundamental gap of 
graphene by introducing the periodic geometrical modification.  
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１． 研究開始当初の背景 
 ナノメートルスケールでの顕著な量子効
果は、今世紀の新物質開発・新デバイス設計
の鍵とされている。そして、量子効果の多様
性から、ナノチューブを含むナノカーボン系
分野は、理論研究が非常に重要な役割を果た
してきた学問領域である。今後の研究展開で
も、その期待される役割は非常に大きいもの

がある。 
 
２．研究の目的 
 ナノメートルサイズでの伝導現象の研究、
第一原理電子構造・全エネルギー研究に基づ
く安定性予言、新機能炭素ナノネットワーク
物質の設計研究を展開することにより、ナノ
エレクトロニクス素材としてのカーボンナ
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ノチューブ系に対して定量的かつ総合的な
理論研究を推進することを目標とした。 
 
３．研究の方法 
 グラフェン、ナノチューブなど、炭素系の
電子構造とエネルギー論研究に非常に優れ
ている密度汎関数法を主要な手法として用
いた。大きな系のエネルギー論・電子構造計
算、あるいは系の動的な時間発展を扱う分子
動力学計算を遂行する場合には、分子間ポテ
ンシャル法、あるいは密度汎関数法の結果を
よく再現するタイトバインディング法も併
用した。 
 
４．研究成果 
(1) フラーレン C60 は、圧力下で様々な固体
ポリマー相への相転移が報告されている。ナ
ノチューブ系でも、構造の一様な試料が得ら
れれば、加圧などによる、さらなる新奇ナノ
カーボン系への前駆体として重要となると
期待される。本研究により、アームチェアナ
ノチューブおよびジグザグナノチューブか
ら、いくつかの興味深い新奇 sp3 構造体を合
成できることが分かった。他方カイラルナノ
チューブは、相転移を示すにはより高圧力が
必要であることも判明した。 
 
(2) 半導体において不純物によるキャリア
の導入は最も重要な概念であり、デバイスの
成否を決めるといっても過言ではない。本プ
ロジェクトで、半導体ナノチューブへのＢお
よびＮドープにより得られる不純物状態の
エネルギーを求めることに成功した。さらに、
金属系であるグラフェンへのドープについ
ても比較研究を行い、イオン化した不純物状
態が得られることを見出した。 
 
(3) 単原子層物質であるグラフェンと六方
晶ＢＮを用いた「超格子」を設計し、その安
定積層パターンを解明した。隣接層にあるＢ
とＣの相互作用が比較的強く、格子定数をそ
ろえた上で、多少短い面間距離が実現される
ことが分かった。また、Ｋ点ではエネルギー
ギャップがあるものの、面間方向への分散の
ために 3次元的な電子構造を持ち、金属とな
ることが判明した。さらに、ＢＮ層を２層に
した場合の安定構造についても研究を展開
し、やはり格子定数をそろえた系が安定であ
ることを見出した。 
 
(4) グラフェンを広くデバイスに用いるに
は、金属的な電子構造にエネルギーギャップ
を導入し、半導体にすることが必要とされて
いる。以前、当研究室が展開した研究より、
「継ぎ目」なしにナノチューブを鉛直方向に
周期的にグラフェン面上に配置した系は半
導体となることが判明していた。本研究にお

いて、同様な系に対して、導入する周期長・
周期方向を系統的に変化させた系に対して
第一原理電子構造計算研究を展開した。その
結果、生じるギャップの大きさの導入する周
期長への依存性の解明に成功した。さらに、
導入する周期の方向によっては、金属的な電
子状態が残るケースがあることも見出した。 
 
(5)第一原理電子構造計算を用いたカーボン
ナノチューブの理論研究は、これまでは主に、
いわゆるアームチェアナノチューブとジグ
ザグナノチューブに対する研究に限られて
きた。実は、カーボンナノチューブの大多数
を占めるカイラルナノチューブに対しては、
通常の並進対称性を考えた単位胞には、数百
原子から数千原子が含まれることとなり、通
常の電子構造計算プログラムによる解析が
困難であったためである。本研究では、螺旋
対称性を露わに用いた電子構造プログラム
により、世界初のカーボンナノチューブ系の
系統的電子構造理論研究を展開することに
成功した。その結果、結合長・結合角などの
幾何構造パラメータ、電子構造、さらには一
原子当たりのエネルギーなどの広範な物理
量に関して、各種カーボンナノチューブ系は
一連の「ファミリー」を構成していることが
判明した。このファミリーパターンを「外挿」
することにより、今回研究対象とした一連の
ナノチューブよりも大きな半径を持つ系に
対しても各種物性値を予測可能であり、大き
な成果と 
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