
	 

様式Ｃ－１９	 

	 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書	 

 

平成２５年	 	 月	 	 日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）： 
ナノシステムにおける自己組織化と外生雑音の役割について基礎学理を提供することを目
的とし、VLS法によるナノワイヤ形成とクーロンブロッケード・ネットワークの電流電圧
特性について、シミュレーションを援用した理論的研究を行った。前者については核生成
論に基づく形成機構を、後者については確率論的観点から物理的機構を明らかにした。ま
た、液晶電気対流を対象とし、散逸構造のマクロ雑音による輸送現象の統計力学的性質を
明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
In order to provide the principle for structure formation and the functional role of 
external noise in self-organization, theoretical researches on the nanowire formation 
by the VLS method and the current-voltage properties in the Coulomb blockade 
network were performed.  The formation mechanism for the nanowire was clarified 
based on the nucleation theory.  The current-voltage properties were explained from 
the viewpoint of the probability theory.  The statistical properties of the transport 
phenomena by the macroscopic noise in dissipative structures of electroconvection in 
nematics were also clarified.   
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音の役割について物理的な基礎を考察し、基
礎学理を提供することを領域における役割
とし、実験グループとの共同研究を重視して
次の２つを具体的な研究テーマとして選定
した。 
(1) Vapor-Liquid-Solid(VLS)法によるナノ
ワイヤ形成 
(2) クーロンブロッケイド・ネットワーク系
での電圧電流特性 
	 (1)の「VLS 法」は、基板上に金属液滴を
置き気相より材料供給を行うことで液的下
部でのみ結晶成長を促進することにより液
滴サイズで決まる半径のナノワイヤ構造を
自発生成させる手法で、ナノスケールの高次
機能をもった構造を制御的に形成する手法
へのニーズに応えるものとして期待されて
いる。手法そのものは 1960 年代から用いら
れてきたが、そのメカニズムは解明されてお
らず、望む材料・サイズのナノワイヤを生成
するための実験条件は経験に負うところが
大きいという現状であった。このため、理論
的なアプローチからその創発メカニズムを
解明することにより、安定的かつ高生成率で
ナノワイヤを形成するための最適条件や、こ
れまでに報告例のない新奇酸化物材料系に
よるナノワイヤ形成を提案出来るなどの新
しい展開が期待された。 
	 (2)の「クーロンブロッケイド」は、単電子
回路で特徴的に見られる現象で、絶縁体に囲
まれて電荷を保持する導電体であるクーロ
ン島の間を電荷がトンネル効果によって移
動することによって電流が生じる際に、電圧
のしきい値が存在するという特徴をもつ。
1990 年代には単電子トランジスタにおける
クーロンブロッケイドのメカニズムが解明
されているが、多数のクーロン島がネットワ
ーク化した回路についての理論研究は立ち
遅れていた。そのような研究は、近年特に注
目されている自己組織化により作られる分
子微細構造によるクーロンブロッケイドの
理解のために不可欠である。 
	 非平衡開放系の輸送現象においては、散逸
構造のマクロ揺らぎである時空カオスが重
要な役割を果たすと考えられる。そこで、 
(3) 液晶電気対流系に現れる時空カオス 
について実験研究を行った。近年の非平衡統
計力学の発展により、平衡系における揺動散
逸定理に代わる基礎定理として「揺動定理」
が注目され、多くの実験研究が行われていた。
しかし、時空カオスによる輸送現象における
揺動定理については明らかにされていなか
った。 
 
２．研究の目的 
(1) VLS法によるナノワイヤ形成メカニズム
を、分子動力学(MD)シミュレーションを援用
した理論的アプローチにより解明すること

を目指した。とりわけ、金属液滴下部でのみ
結晶成長が促進され、その外側で成長が阻害
されるメカニズムに注目した。 
(2) これまで、応用上重要なクーロンブロッ
ケイド・ネットワークの非線形電圧電流特性
はべき乗則で経験的に記述されてきたが、そ
のべき指数の値は回路形状や回路サイズに
より有為な差異があることから、系統だった
理解には至っていなかった。そこで本研究で
は大規模シミュレーションと数理解析によ
って回路形状や回路サイズが非線形性にど
のように影響するのかを調べることで、クー
ロンブロッケイド電圧電流特性の基礎学理
構築を目指した。特に、系の階層性に焦点を
当てて外生雑音と非線形性とがどのように
結びつくのかに着目して研究を行った。 
(3) 液晶電気対流系に現れる時空カオスであ
る「ソフトモード乱流(SMT)」を対象として、
揺動定理の検証、および揺動定理から SMT
のどのような性質が得られるかを明らかに
することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1) VLS法によるナノワイヤ形成の材料系に
よらない普遍的メカニズムを抽出するため
のMDモデルを構築した。MD法は、分子間
の単純な相互作用ポテンシャルや温度、材料
供給量の調整による非平衡度の制御といっ
た境界条件を与えるだけでナノワイヤ成長
を律速する物理過程を自発的に起こさせる
ことができる。そのため恣意性の少ない原理
的な手法であり、基礎学理の構築に重要な役
割を果たす。系はそれぞれ材料の金属元素、
酸素、溶媒金属を模した三種の分子種からな
り、相互作用には Lennard-Jones型のポテン
シャルを用いた。ただし同種間と異種間でそ
れぞれ異なる相互作用強度と半径を与える
ことにより、２種の材料分子系は rock-salt
型の結晶構造をもち、溶媒は融解して液滴を
形成するように設定した。またナノワイヤ構
造形成を直接再現する試みの他に、液滴内外
での結晶成長メカニズムの差異を明らかに
するために、溶媒を除いた VS系と、平坦な
溶媒層を基板の上に配置した VLS系の比較
シミュレーションも行った。 
(2) 分子微細構造を念頭におき、回路形状（単
純格子、三角格子等）や回路長、回路幅を変
えたクーロンブロッケイド・ネットワークの
モデルを構築し、電圧電流特性を調べるため
のモンテカルロ・シミュレーションを行った。
全クーロン島と電極を考慮した回路全体の
エネルギーが減少する場合にのみ電荷が移
動するという規則を採用した。現実の系では
基盤表面に存在する凹凸がゲート電極を介
して系の中に不規則な電荷の分布を生むが、
この電荷分布が外生雑音として重要な役割
を果たすため、各クーロン島に不規則な電荷



 

 

が分布しているものとしてモデルに導入し
た。 
(3) 時空カオスに微粒子を混入しその運動を
観測する実験は、熱揺動による Brown運動
と対比することによって時空カオスの統計
力学的性質を明らかにすることができる。一
方、揺動定理は、揺らぎにさらされた環境で
一定外力によって行われる仕事の分布につ
いての定理である。そこで本研究では、微粒
子を混入したサンプルを鉛直に立てること
により、SMTによって揺らぎながら重力方
向に運動する微粒子の観測を行った。	 
	 
４．研究成果	 
(1) VLS法によるナノワイヤ形成  
① 基礎メカニズムの解明 
	 基板上に液滴を置いたシミュレーション
では、供給された材料分子が液滴内に取り込
まれてその下部で層状に結晶成長を繰り返
し最終的にナノワイヤを形成するまでの全
過程を再現することに成功し(図 1)、導入し
たモデルが目的に適ったものであることを
確認した。そこで次に平坦な界面の系を用い
た VS-VLS 系の比較により、VLS 結晶成長
を律速する過程を見出すことを試みた。過飽
和度の非常に高い領域では固体表面での結
晶成長が容易に起こり、成長速度のボトルネ
ックは表面までの材料輸送になるため、拡散
の遅い溶媒内での結晶成長が不利であるこ
とが分かった。一方、低過飽和度の領域での
成長速度の供給量依存性は、古典核生成論か
ら導かれる臨界核生成率の関数と一致し、固
体表面での核生成率が結晶成長速度を律速
していることが見出された。さらにこの核生
成率を決めている、表面に形成された２次元
的な核について定義される界面張力の値が
固-気界面に比べて液-固界面では低くなって
おり、このことが触媒内での結晶成長を促進
しナノワイヤ形成を可能にしているメカニ
ズムの本質であることが見出された。	 

	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 

②	 実在系への応用	 
	 上述のシミュレーションに基づいた解析
により、VLS過程においては供給量に比例し
て成長速度が得られるような線形な過程で
はなく飽和蒸気圧近傍のごく低い材料供給

量領域にのみナノワイヤ成長可能な領域が
存在することが見出された。これは材料系に
よらない普遍的なメカニズムであると考え
られたため、共同研究グループにおいてこの
原理を適用した VLS ナノワイヤ生成を実際
に試みたところ、複数の報告例のない新規酸
化物材料系において成功をおさめた。特に高
融点をもつ酸化物系では自明に飽和蒸気圧
が非常に希薄領域に存在するためこれまで
ナノワイヤ成長が確認されなかったものの、
精密な酸素分圧および金属供給量の制御に
より上記原理の適用が可能になりナノワイ
ヤを生成することができたと考えられる。 
(2) クーロンブロッケイド・ネットワーク系
での電圧電流特性 
① しきい電圧分布の解析解 
	 電圧のしきい値は基盤表面の電荷分布の
揺らぎに応じた分布をもつため、確率論的解
析によりしきい値の分布特性の理論表式を
定めた。特に 1次元系については厳密解を導
出することに成功した。これにより雑音とし
きい電圧分布特性との関係が明らかとなっ
た。 
	 この結果を発展させ次のような知見が得
られた。まず、1 次元系におけるしきい電圧
分布の厳密解は多項式のつなぎ合わせで表
現されている。一方で、回路長が長くなるに
つれてこの分布は正規分布に漸近すること
が解析的に示された。これらの事実は、正規
分布の多項式による近似という数学的な側
面を表している。さらに、長回路での漸近分
布を求める問題は、異なる高さのものを順に
一列に並べる際に隣が高くなる箇所の数の
分布を求める問題に帰着する。これは時間と
ともに広がる調和ポテンシャル中のブラウ
ン運動を表す Fokker-Planck 方程式により
解くことができる。時間とともに広がるポテ
ンシャルは、非平衡定常系でのダイナミクス
に対応した簡単なモデルとして統計物理的
な応用が期待される。 
② べき指数と漸近特性の回路サイズ依存 
	 経験則として用いられてきた電圧電流特
性のべき指数は、回路形状により一意的に決
まるものと考えられてきた。しかし、さまざ
まな形状・サイズについてシミュレーション
を行ったところ、回路サイズに対して対数依
存するという定量関係を見いだし、形状より
もむしろサイズに依存することを明らかに
した。これまでにさまざまな回路形状につい
て実験やシミュレーションで得られていた
値を統一的に説明することに成功したこと
から、この定量的性質はクーロンブロッケイ
ド・ネットワークに見られる普遍的な性質で
あると考えられる。さらに、高バイアス電圧
領域の漸近特性も理論的に調べた。この領域
では電荷輸送が律速となって電圧電流特性
を決めるが、電荷輸送による電圧電流特性の

図 1. ナノワイヤ形成過程の分子動力学シミュ
レーション 



 

 

解析解を導出することにより、コンダクタン
スの回路サイズ依存性を解析的に示した。こ
こで得られた解析解を実験データに当ては
めることにより、フィッティング係数として
物性値を定めることができるので、実験にお
いて有用な結果である。 
③ 回路形状によらない非線形特性 
	 べき指数についてのシミュレーション結
果を数理的に説明するために、しきい値をも
つ線形特性がしきい電圧分布を重みとして
重ね合わさることにより非線形性が表れる
という理論仮説を立てた。1 次元系のしきい
電圧分布の厳密解を用いて解析的に電圧電
流特性を求めることができることから、多次
元系の最も簡単なモデルとして複数の 1次元
系が並んだ複 1次元回路を考えた。得られた
電圧電流特性の解析解はシミュレーション
結果をよく記述していた。しきい電圧分布が
基盤表面雑音の特性を反映しているため、こ
の結果から、表面雑音がクーロンブロッケイ
ド・ネットワークでの非線形性を生み出すこ
とが明らかとなった。 
	 さらに、解析解は適切なスケーリングを施
すことで回路サイズに依存しない表式によ
って表すことができた。図 2 に示すように、
回路長と回路幅に依存せずすべてのシミュ
レーション結果が１つの非線形関数で記述
されている。これらのスケーリング変換によ
って、べき指数が回路の平均しきい電圧の回
路サイズ依存性を反映するという数理構造
を明らかにした。これは、これまで広く経験
的に用いられてきた物性値の意味を理論的
に説明することで、非線形電圧電流特性の基
礎学理構築に貢献した研究成果である。 

 
(3) 液晶電気対流系に現れる時空カオス 
	 鉛直に立てたサンプル内で生じた SMT に
混入した粒子の運動を観測し、粗視化時間を
変えながら重力が粒子に対して行なった仕
事の分布を求めた。粒子は、SMT によって
揺らぎながら落ちていくため分布は広がり
をもち、重力と逆方向にも運動するため、負
の仕事も現れた。揺動定理は、このような負

の仕事の現れる確率に対する定量的な定理
であるが、本研究の測定結果は揺動定理と一
致することが示された。また、揺動定理は温
度の寄与を含むため、仕事の分布から SMT
の揺らぎを特徴付ける温度を求めた。この
「非平衡温度」は約 100万 Kであり、非平衡
度を表す液晶電気対流の制御パラメータに
比例するという結果が得られた。さらに、粒
子の拡散係数から Einstein の関係式を仮定
することによって得られる別の非平衡温度
と値が一致した。 
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