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研究成果の概要（和文）：本研究では少数多体系の長時間（メソスケール）ダイナミクスの背後にある構成要素の運動
を特徴づける手法を開発し,構成要素の集団的あるいは個別的な運動とナノクラスター全体の動的特性の関係を明らか
にした.特に(1)アルカリハライドや金属ナノクラスターにおいて,高速拡散を支配しているメカニズムの違いを解明し,
(2)ナノクラスター表面における欠陥の運動の背後にある安定構造とそれらをつなぐ反応経路から原子の協奏的運動が
拡散を支配していることを示した.さらに(3)量子細線に閉じ込められた２電子からなる少数多体系の非線形ダイナミク
スを量子古典対応の視点から調べ,量子系の性質を決める新たな原因をみつけた.

研究成果の概要（英文）：We have numerically investigated  the dynamical properties during longtime evoluti
on of a small manybody system ,such like a nanocluster by developing the tools to scrutinize the individua
l/collective motion of the constituent elements.  Our main results are summarized as follows:
(1)We have elucidated the atomistic mechanism dominating the rapid diffusion in alkali-halide clusters by 
comparing with that  in metal nanoclusters. (2)We have determined the atomistic process of the characteris
tic  motion of the surface reconstruction structure on (100) of an Au nanocluster by searching the metasta
ble structures and a reaction path connecting them. (3)We have investigated the classical and quantum dyna
mics of two electrons  confined in a quantum wire.  In particular, we have showed that the newly introduce
d scaled maximum Lyapunov exponent of the classical counterpart  are crucial to determine the property of 
energy level statistics in  the quantum counterpart.
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１. 研究開始当初の背景 
  
 ナノクラスターはバルク的な内部と同程度
の割合を占める表面原子をもつ空間的に非
一様な物質である.その特性に起因して融点
降下や負の比熱など新奇な現象が古くから
知られ, 現在でも実験の精緻化とともに新た
な発見が続いている. フラーレンやナノチュ
ーブに代表されるような特異な構造といっ
た静的側面にとどまらず,ナノクラスターは
その動的な側面（輸送特性）においてもバル
ク固体とは大きく異なる特徴がある.その一
例がナノクラスター内で急速合金化や急速
混晶化として観測される構成原子の高速拡
散現象である.観測技術の進展により今後そ
の背後にあるアトムプロセスをより詳細に
観察することが可能となると予想される.実
験と並行する形で,理論面においても少数多
体系の動的特性をより深く理解するための
理論的ツールとして,非線形動力学を従来の
輸送理論の中に盛りこむことが重要である
と我々は考えた. 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的はナノクラスターをはじめ
とする少数多体系が見せる多様な運動（個別
原子の拡散やクラスター全体と集団運動）の
中で特にナノ秒からマイクロ秒にわたる長
時間ダイナミクス（メソスケールダイナミク
スとよぶ）を非線形動力学の観点から統一的
解釈することである.非線形性に起因するカ
オスは,拡散過程からトンネル現象にいたる
まで物質輸送の背後に常に存在しているに
もかかわらず,輸送特性の様々な面にどのよ
うに影響を及ぼしているか十分に解明され
ていない。それは多自由度力学系の基礎理論
の不十分さに由来する。本研究では特に実験
と理論と相互作用を意識し,ダイナミクスの
効果が本質であると思われる観測結果を念
頭におくことができる題材について,シミュ
レーションによる現象の再現をしながらそ
の背後にあるメカニズムを解明し,さらにそ
れを力学系理論の立場から見直すことを目
標とした.  
 
３．研究の方法 
 
理論グループは主として数値的アプローチ
を行なった。少数多体系ダイナミクスの主た
るターゲットはナノクラスター内の原子の
ダイナミクス,クラスター表面での表面再構
成構造のダイナミクス,量子細線もしくは量
子ドット中の電子のダイナミクスとした.ま
た実験で直接的あるいは間接的に観測可能
である輸送現象（拡散や量子トンネル）にど
う影響するかという視点からの解析を行っ
た. 
 一方実験グループは,理論グループの数値
的手法による考察結果をうけて,数値シミュ

レーションから予測される原子や電子の非
線形ダイナミクスを主として超高圧電子顕
微鏡を用いて観測できる可能性について（理
論で念頭においた物質にこだわらず）複数の
材料を対象にして追求した. 
 
４．研究成果 
主として以下の(1)-(3)成果を上げた. 
 
(1)(KCl-KBr)を典型例とする３元アルカリ
ハライド(AH)ナノクラスターにおける自発
的混晶化は,立方晶を保ったまま,２種のア
ニオン(Cl-と Br-)が高速混合し,混晶化がメ
ソタイムスケールで実現するナノクラスタ
ー特有の動的現象である.サイズ由来の高速
拡散という点で以前我々が研究した金属ナ
ノクラスターの高速合金化と一見類似して
いるが,その原子論的メカニズムが大きく異
なっていることを分子動力学シミュレーシ
ョンで AH クラスター内のアニオンの運動形
態を詳細に検討することで明らかにした.す
なわち,表面原子の集団的運動（surface 
-peeling 機構）ではなく,バルク結晶中の拡
散の典型的な拡散機構である空孔拡散によ
る個別的運動が,AH ナノクラスター内の高速
拡散では支配的メカニズムであることがわ
かった.さらに空孔生成エネルギーのサイズ
効果に注目し,AH クラスターサイズの減少と
ともに空孔生成エネルギーEf が小さくなる
ことを数値的に示した.(図１) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 (2)保田らの UHV-TEM を用いた解析による
と,Au ナノクラスターの(100)面では Au バル
ク(100)表面同様に「カーペットの下のしわ」
のような形状をもつ５倍周期構造が発生す
る（図 2）.表面欠陥に起因するこの「しわ」
は図右に示された構造をもち,その場観察に
よると,ナノクラスターでは常温でも観測時
間のスケールで間欠的な集団運動をする. 
 
 
 
 
 
 

 



「しわ」のような形状を保ちながら津波のよ
うに移動する欠陥の運動特性を理解するた
めに経験的多体ポテンシャルに基づく表面
スラブモデルを用い,構造を再現すると同時
にそのダイナミクスの背後にあるメカニズ
ムを解明するための分子動力学シミュレー
ションを行った.その結果,経験的多体ポテ
ンシャルの一種である Glue モデルを通じて
旧来から知られていた Double Top 構造モデ
ルと Single Top 構造モデルが「しわ」の構
造と対応することを確認した(図 3).特に
Inherent structure を解析した結果,これら
２つの直線的な安定構造に加え,蛇行した準
安定構造(変種)が３つ存在することがわか
った(図 4).拡散の素過程と反応経路を数値
的に求めると,これらの変種構造(V1,V2,V3)
が反応経路に現れていることがわかった.つ
まり,「しわ」が津波のように運動する表面
再構成構造のダイナミクスは,「しわ」が直
線的形状を保ちながらではなく,ガラガラ蛇
のようにくねくねと曲げながら移動すると
いう新奇な集団運動(Side-winding motion)
に基づく拡散過程であることを示した.この
種の結果はしばしばスラブモデルのサイズ
や多体ポテンシャルモデルの選択に依存す
る.これらの点についても数値的な検討をす
すめながら,現在論文を準備している. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
(3) スピンのないフェルミオンとしての２
電子の量子細線内のダイナミクスを少数多
体系ダイナミクスの事例として研究した。ク
ーロン相互作用のために電子が,古典力学的
に,そして量子力学的にも複雑な運動するこ
とを示した.この背後にあるエネルギー準位
の統計的性質を Wigner 分布と Poisson 分布
を１パラメータ（Brody パラメータ）で内挿
する Brody 分布によって特徴づけた.従来は
その値が相空間内でのカオス領域の相対的
割合と関連すると考えられている.しかし対
応する古典系における時間（衝突回数）でス
ケールした最大リアプノフ指数によって支

配されることを発見した。またこの系は古典
系においてスケーリング特性をもつ一方,プ
ランク定数からくる特徴的な長さ（ボーア半
径）をもつ量子系では,スケーリング特性を
もたないという本質的違いがある.にもかか
わらず,量子系のエネルギー準位の統計性質
の中に古典系のスケーリング特性が現れる
という新奇な量子古典対応の存在を数値的
に示した. 
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