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研究成果の概要： 

本研究課題では、ナノメータースケールの微小構造体の構造や機能を原子・電子レベルで予
測・解明することができる量子力学に基づいた計算手法とそれに基づいたシミュレーションプ
ログラムを開発した。このようなスケールの構造体はマクロな構造体とは全く異なった性質を
示すため、量子力学に基づいた解析が必須である。開発したプログラムを用いて原子や分子が
一列に並んだ鎖の電気伝導特性や半導体デバイス用絶縁膜の絶縁特性などを解明する研究を行
った。 
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１． 研究開始当初の背景 
21 世紀の IT 産業を支える半導体デバイス

や光通信デバイス製造産業では、デバイスの
微細化や高機能化にともない、原子・分子サ
イズの細線を利用したデバイスの開発が必
要とされている。このようなナノデバイスに
おいては、電子の通路である配線が電子の平
均自由行程よりもはるかに小さな構造をし
ているために、電子の波動性が顕著になり、
デバイスの電気伝導特性は量子化される。こ
の特異な電気伝導特性はナノデバイスの新
しい動作原理としても注目されている。しか
し、設備や費用の問題によって、量子化され
た電子輸送現象を実験的に捉え、ナノデバイ

スのどの部分が電気伝導を支配しているか
を知ることは容易でなく、正確な物理・化学
現象解明のためには、実験と連携した理論計
算による解析も必要である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、研究代表者らが独自に開

発した第一原理電気伝導計算手法に基づく
計算プログラムを用いてマテリアルデザイ
ンを行う。具体的には、上記の背景を鑑み、
電極間に構築された原子・分子細線やナノチ
ューブ、フラーレン鎖、生体分子などの電子
輸送特性を理論的に予測する。 
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３．研究の方法 
本研究で用いた手法は、密度汎関数理論に

基づく第一原理計算手法に本研究グループ
で独自に開発した実空間差分法と呼ばれる
手法を適用したものである。この実空間差分
法は、従来の第一原理計算手法である平面波
や原子波動関数といった基底関数で波動関
数やポテンシャルを展開する手法とは異な
り、任意の空間上に散りばめたグリッドポイ
ント上の波動関数やポテンシャルの値を直
接求める方法である。そのため、平面波展開
法のようにモデルが周期的である必要はな
く、また原子波動関数展開法のように基底関
数の非完全性による計算精度の劣化といっ
た問題も無い。したがって、座標軸ごとに異
なる境界条件を組み合わせ、電極間を流れる
電子の振る舞いを正確に計算することが可
能である。さらに、電子輸送特性の解析には
本 研 究 グ ル ー プ で 独 自 に 開 発 し た
Overbridging boundary-matching法を用いる。 
 

４．研究成果 
(1) はじめに 
本研究課題では、実空間計算手法を第一原

理電子状態計算・分子動力学シミュレーショ
ンのひとつの手法として確立し、従来の平面
波展開法では困難であった電界を考慮した
誘電率の計算や物質表面に電界を印加した
ときに表面から原子が蒸発する電界蒸発現
象のシミュレーション、有機分子の自己組織
化メカニズムの解析を行ってきた。また、電
極間に挟まれたナノ構造の原子構造・電子状
態や電子輸送特性の計算手法およびこれに
基づく計算プログラム、そして Berry Phase
を用いた誘電体の誘電特性計算プログラム
の開発を行ってきた。そして、独自に開発し
たプログラムを用いて、C20分子鎖の電気伝導
特性、アルミニウム原子鎖を引っ張っていっ
たときに生じる特異なワイヤー長-コンダク
タンス特性、金螺旋原子鎖の電気伝導特性や
流れる電流によりワイヤー内部に生じる磁
場の解析、フラーレンバルクの誘電率、絶縁
用酸化膜中を流れるリーク電流の解析、
Si(001)表面への分子吸着による走査型トン
ネル顕微鏡のトンネル電流経路変化の解析、
金属原子を内包した C60 分子鎖の電気伝導特
性の解析などを行った。さらに、Direct 
Minimization法を改良し、従来のグリーン関
数を用いる方法よりも高速に電極間に挟ま
れたナノ構造体の電子状態を求める新しい
計算手法を開発した。また、III-V 族ナノチ
ューブの外部電場に対する電子分極特性の
カイラリティー依存性の発見と、5d遷移金属
のコンダクタンスが原子鎖長に対して振動
する原因の解明を行った。下記に開発した計
算方法のアプリケーションの一例を紹介す
る。 

(2)アプリケーション例(C60分子鎖の輸送特性) 
本研究で用いた計算条件は次の通りであ

る。実空間差分法におけるグリッドの幅を
0.5 a.u.とし、ポテンシャルが急峻に変化す
る原子の近傍のみ Timesaving double-grid
法を用いて 0.17 a.u.とした。原子核からの
クーロンポテンシャルは、ノルム保存型擬ポ
テンシャルを用い、電子間相互作用は、密度
汎関数理論における局所密度近似を用いた。
電極間に挟まれた分子の波動関数は、
Overbridging boundary-matching法を用いて
求め、コンダクタンスはランダウアーの公式
を用いて計算した。 
図 1 に、計算に用いたモデルを示す。C60

分子は金の jellium電極で挟まれており、電
極表面とは二重結合で結ばれている。モデル
は、電極に挟まれていない孤立状態での C60

分子を構造最適化した後、端の原子と
jellium 表面の距離が 0.91 a.u.になるよう
に電極で挟み、再び構造最適化した。 

まず C60 コンダクタンスは、モノマーの場
合 1.13G0、ダイマーの場合 0.11G0であった。
モノマーとダイマーのコンダクタンスを比
べてみると、ダイマーの方が極端に小さい。
仮にオームの法則が成り立つとすれば、分子
と電極の接触抵抗を無視したとしてもダイ
マーのコンダクタンスはモノマーの場合の
半分程度になるはずである。このようにダイ
マーのコンダクタンスが小さくなる理由は、
分子内のある部分で多くの電子が散乱され
るためである。図 2 に電気伝導に関わる電子
の電子密度分布と電流分布を示す。入射電子
の多くは、電極と分子の結合部分で散乱され
ている。特に注目すべき点は、分子内での散
乱はほとんどないにもかかわらず、ダイマー
の場合、結合部分でも電子が散乱されている
ところである。このことから、ダイマーより
もモノマーの方がコンダクタンスが大きい
ことが理解できる。しかし、この結果はフラ
ーレン分子鎖が導電性ワイヤーとして利用
できる可能性を否定するものである。そこで、
分子の結合部分での散乱を抑えるべくフラ
ーレンに金属原子(リチウム)を内包させた
ところ図 2(c)に示すように結合部分での散

 
図 1 計算モデル。 



 

 

乱が抑えられコンダクタンスが 0.88 G0 に回
復した。これは、リチウム原子のクーロンポ
テンシャルにより、非占有である分子同士を
つなぐ準位がフェルミ準位近傍まで下がっ
たため、この準位を使って電子が流れるよう
になったためである。以上の結果より、フラ
ーレンのみでは導電性分子ワイヤーとして
機能しないが、金属原子を内包させることに
より導電性分子ワイヤーとして機能させる
ことが可能であることが分かった。 
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図 2 伝導に関わる電子の電子密度分布(上)

と電流分布(下)。フェルミエネルギーでの左

の電極から入射した電子の分布を示してい

る。(a) C60モノマー、(b) C60ダイマー、(c) 

Li@C60ダイマー。 
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