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研究成果の概要（和文）：本研究課題は分子集合体における量子干渉現象の予測と制御を目的として、2017年度
から2019年度にかけて実施された。本研究の研究成果は約20報の原著論文として発表された。その中でも特に顕
著なものとして、以下のものがあげられる。（１）量子干渉現象のグラフ理論的解釈の確立、（２）ジラジカル
性と量子干渉現象の相関を利用した分子設計、（３）非交互炭化水素分子における量子干渉現象の予測法の確
立、（４）（１）～（３）の理論を用いたπスタック分子集合体系における量子干渉現象の予測と制御

研究成果の概要（英文）：This research project was carried out from FY 2017 to FY 2019 to predict and
 control quantum interference phenomena in molecular assemblies. The results of this study have been
 published in about 20 original papers. Among the most prominent of these are the following: (1) 
Establishment of graphical theoretical interpretation of quantum interference phenomena, (2) 
molecular design using the correlation between diradical character and quantum interference 
phenomena, (3) establishment of a method for predicting quantum interference phenomena in 
non-alternant hydrocarbon molecules, and (4) prediction and control of quantum interference 
phenomena in π-stacked molecular assembly systems using the theories of (1) to (3).

研究分野：理論化学

キーワード： 量子干渉　分子デバイス　分子エレクトロニクス　分子伝導　コンダクタンス　グリーン関数

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
研究成果の学術的意義:　本研究課題では非常に重要な量子現象である量子干渉現象をさまざまな理論化学的ツ
ールを用いて解析し、それをさらに複雑な系へと応用していく際に重要となる基礎概念を確立することに成功し
た。この成果はさまざまな量子技術への展開において重要であり、非常に大きな学術的意義を持つだろう。
研究成果の社会的意義:　量子干渉現象にはさまざまな応用が考えられる。例えば、高機能分子デバイスや太陽
電池などである。これらのデバイスの性能向上のための重要な基礎研究として本研究は位置づけられ、非常に大
きな社会的意義を有している。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
単一の分子が電極間に挟まれたナノ構造体（単分子接合）はナノスケールにおける電荷輸送の
基礎的なメカニズムを研究するための興味深い対象となるだけでなく将来的なナノエレクトロ
ニクスデバイス開発の重要な足掛かりとなる[1]。 
単分子接合では、その極小のサイズのために古典的な電子回路とは一線を画した量子力学的
な物性がいくつか発見されている。その一つに量子干渉現象(Quantum Interference)がある[2]。 
近年、量子干渉の理論的解析およびそれを用いた新規デバイスの開拓が国内外で非常に注目
を集めている。また、最近では分子の様々な物性や化学概念と量子干渉との間に密接な関係があ
ることが次第に明らかになりつつある。量子干渉は分子エレクトロニクスの範囲だけにとどま
らず、化学全体に大きな影響を与えるポテンシャルを有している。 
 
 
２．研究の目的 
 
これまでのところ、量子干渉は単分子のπ共役系でのみ報告されている。しかし、最近ではπ
スタックにより形成された分子集合体などの伝導度測定がなされ、そこでは量子干渉と考えな
ければ説明がつかない現象が見つかっている[3]。従って、本研究計画では分子集合体における
量子干渉の発現メカニズムの解明、予測、制御を三本柱とし、将来的な分子デバイスの設計へと
つなげることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
 
 本研究では量子干渉の解析にグリーン関数法[4]を用いる。グリーン関数 Gは電極表面から分
子に流れ込んだ電子の波動関数ψの係数とみなすことができる。二つの異なる経路を通った電
子の波動関数が互いに逆の位相を持っていれば量子干渉が起きる。それは即ちそれぞれのグリ
ーン関数が逆の位相を持っている状態である。既に我々はグリーン関数の位相から量子干渉を
判定する手法を確立している[5]。本研究ではその手法を更に発展させ、量子干渉現象を研究す
ることとした。 
 
 
４．研究成果 
 
本研究の成果は主に以下の５つである。 
 
（１）非交互炭化水素における量子干渉現象の解析 
これまでに様々な量子干渉現象の解釈が提出されてきたが、そのほとんどが交互炭化水素に対
するものであり、非交互炭化水素における量子干渉現象の理解や予測手法が求められてきた。
我々は分子を電極に接続する際に用いる硫黄などのリンカーに着目し、それらの官能基上にフ
ロンティア軌道が局在しやすいという特徴を使って効果的に非交互炭化水素における量子干渉
現象を予測する手法を提案し、第一原理計算を用いてその手法の有効性を確認した。 
 
（２）グラフ理論による量子干渉現象の解析 
分子は原子と結合からなるが、数学的にはノードとエッジからなるグラフとして理解すること
が可能である。これはグラフ理論と呼ばれる分野である。我々はグラフ理論における隣接行列と
ヒュッケル法におけるハミルトニアンの類似性に着目し、分子の伝導性を予測できるグラフ理
論的な指標として隣接行列の逆行列を提案した。さらに、隣接行列の逆行列はケイリー・ハミル
トンの定理により、隣接行列の n乗の和で書くことができることを証明した。隣接行列の n乗は
グラフ上の n 歩の歩数と関係しており、交互炭化水素における伝導性や量子干渉現象がその分
子に対応するグラフ上の歩数と関係づけられることを示した。 
 
（３）分子伝導と分子長の関連についての研究 
通常、分子ワイヤは長くなるほど分子伝導性は減衰することが知られている。これは伝導性がト
ンネル効果によってもたらされていることを考えれば当然のことであろう。しかしながら、量子
干渉現象が起きる系の伝導性は通常のトンネル効果として理解することはできず、興味深い現
象が発現する。我々は量子干渉現象によって分子伝導性が増幅される系に着目し、分子ワイヤの
長さが長くなるにつれて伝導性がさらに高くなるという興味深い分子系を見出した。さらに、そ
のような分子ワイヤを設計するための指針を確立した。 
 
（４）分子並列回路における量子干渉現象と芳香族性との関係 
分子を分子グラフとして考えた場合、環状の分子は並列回路に対するグラフとしてみなすこと
ができる。一方で、環状のπ共役系には芳香族性という重要な指標もある。近年、芳香族性と分



子伝導性の関係が指摘されている。π共役系の直鎖分子が並列化されることによって、環状とな
り、量子干渉によって伝導性が増幅されたりあるいは打ち消しあったりする現象を、その環状分
子の芳香族性と関連付けて理解することが可能であることをフロンティア軌道論に基づいて示
した。 
 
（５）πスタック系における量子干渉 
これは本研究課題の最終目的である。我々は（１）～（４）の研究で得た知見をもとにπスタッ
ク系における量子干渉現象を解析・予測する手法を提案し、それに基づいてπスタック系での量
子干渉現象をコントロールすることが可能であるということを明らかにした。また、πスタック
系におけるこのような量子干渉の変化はそのほかの物性とも密接に関係していることが示唆さ
れ、今後の研究展開がさらに期待される。 
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