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研究成果の概要（和文）：　本研究では時間依存密度汎関数理論に基づく第一原理電子輸送シミュレータを開発し、ナ
ノ物質中を伝播する電子の輸送特性に関する動的挙動を解析することで、次世代電子デバイス材料として有用な材料の
デザインに向けた基礎研究を行うことを目的とした。
　成果として、分子ワイヤーモデル系を用いたシミュレーションにより、応答速度の遅い輸送チャネルが実験的に観測
されにくいことや、分子の幾何構造や電極への吸着状態によって応答速度が大きく変化することなど、新たな知見を得
ることができた。今後、本シミュレータを発展させていくことで、ナノ物質の物性研究分野においてさらなる飛躍が期
待できると考える。

研究成果の概要（英文）：First-principles electron-transport property simulator based on the time-dependent
 density functional theory has been developed to demonstrate the dynamic behavior of flowing electrons thr
ough nanostructures and explore the suitable materials for novel electronic devices. In this study, the re
sponse times of transmission peaks in the conduction channels were compared. It has been found that the co
ntribution to electron transporting can be ignore since the response time of the channel is enough long in
 the organic molecular chain systems. Moreover, the response time can be affected by change in the conform
ation of molecule or the condition of interface between the molecule and electrodes. 
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１．研究開始当初の背景 
現在、一般に広く普及している電子デバイ

スの多くはシリコンをベースとした素子か
ら構成されているが、近年、デバイスの構造
微細化や高集積化が急速に進み、近い将来、
既存のロジックや半導体技術では要求され
る性能を満たすシリコンデバイスを作製す
ることは困難になると考えられている。そこ
でシリコンに代わる材料としてゲルマニウ
ムやハフニウム、あるいは有機半導体やグラ
フェン、カーボンナノチューブなどの炭素系
ナノ物質を用いたデバイスについて実験研
究が盛んに行われている。しかし、デバイス
中にナノスケールの構造が表れるため、その
原子構造や量子論的電子物性を実験的に捉
え、これらの相関関係、量子機能発現のメカ
ニズムや支配的ファクターすべてを理解す
ることは非常に困難である。 
そこで、ナノスケールで起こる現象につい

て、その背景にある物理的、化学的エッセン
スを抽出し、系統立てた解析を行うことが可
能な量子シミュレーションによる理論的側
面からの研究が重要視されており、基礎物質
科学のみならず、産業やエネルギー、環境分
野等、幅広い分野に応用されようとしている。 
また、近年では、スーパーコンピュータ

「京」に代表されるような多数の演算装置を
用いた並列コンピューティングの普及によ
り、より精度の高い大規模シミュレーション
が実行可能となっており、新たな知見の獲得
に大きな期待が寄せられている。 
 
 
２．研究の目的 
本研究では、時間依存密度汎関数理論に基

づいた量子シミュレーション、特にデバイス
として重要な電子輸送に関するダイナミク
スの解析を可能とするシミュレータを開発
し、これを用いて次世代デバイス材料として
有用な物質のデザインに向けた基礎研究を
行うことを目的とする。 
 
 
３．研究の方法 
まず、2007 年に後藤らによって提唱され

た Impulse Response(IR)法[H. Goto et al., 
J. Phys.: Cond. Matt. 19, 365205 (2007).]
に改良を加え、実践的な研究が可能にした手
法へと発展させ、さらにピコ秒～ナノ秒まで
の動的シミュレーションを可能にするため、
大型並列計算機に最適化したアルゴリズム
の導入を行い、他の計算手法に比べ格段に高

精度で効率的な動的電子輸送シミュレータ
の開発を行う。  
次に、開発した IR 法を用い、有機分子ワ

イヤーや炭素系ナノ物質における電子輸送
問題に本手法を適用し、電子波の流れ込み開
始から定常状態に至るまでの動的挙動を解
析することにより、実験的に観測することが
困難なリアルタイムの電子輸送プロセスを
明らかにすることを目指す。 
 
 
４．研究成果 
時間依存密度汎関数法(TDDFT)に基づき、

ノルム保存型擬ポテンシャル法、局所密度近
似法を取り入れた電子輸送シミュレータの
開発を行った。また、並列化アルゴリズムの
導入も行った。「京」と同様の構成をもつ富
士通製 FX10 上での運用を行い、百数十コア
の並列計算を実現したが、今後さらなる並列
化効率を向上させることで、数百コアの並列
計算による、より高精度、大規模、長時間シ
ミュレーションが可能になると期待される。 

また、性能確認を兼ねて分子ワイヤーモデ
ルを用いた動的な電子輸送特性の解析を行
った。ここでは、分子デバイス研究によく用
いられている phenyl chain モデルを採用し、
対向する金電極間に吸着した分子について、
phenyl ring 間の相対角や電極に対する吸着
角度を考慮したシミュレーションを実行し
た。以下に得られた成果の概要を記す。 
(1)  terphenyldithiol 分子について、

phenyl ring 間の相対角の変化に対する
電子輸送特性の違いについてシミュレー
ションを行った。 
定常状態における輸送特性計算では、

電子の入射エネルギーの変化に対し、広
いエネルギーレンジでなだらかな透過率
ピークを示す Ch.1 と、特定のエネルギー
において構造変化に対して鋭いピークを
示す Ch.2 が見られた。phenyl ring 間の
相対角の変化に対し、Ch.1 における透過
率は徐々に低下していくのに対し、Ch.2
では構造変化に対して敏感なエネルギー
シフトがあるものの、常に透過率の高い
ピークが見られた。 
この系に対し、本研究で開発した IR 法

を用いた解析を行った。まず、伝導特性
のフェムト秒オーダーでの時間応答を調
べた結果、Ch.1のピークは観察できたが、
Ch.2に対応するピークはみられなかった。
離散的なエネルギーグリッド点における
透過率を求めているため、エネルギーに



対して敏感なピークを検出できなかった
可能性と、シミュレーション時間が短す
ぎた可能性を考慮し、より細かいエネル
ギーグリッドを用い、長時間の時間発展
計算を実行した。この結果、ピコ秒オー
ダーのシミュレーションでようやくCh.2
に対応するピークが現れることが分かっ
た。 
以上のことから、Ch.2 の応答は Ch.1

に比べて非常に緩慢であり、また、THz
オーダーの分子内振動が励起される有限
温度の系では、分子のコンフォメーショ
ンによって敏感に状態が変化する Ch.2
の寄与はほとんど無視できるという新た
な知見が得られた。 
 

(2)  benzenedithiol について、電極への吸
着角度に対する時間応答の違いについて、
解析を行った。 
まず、分子が電極表面に垂直に吸着し

た状態では、terphenyldithiol の系と同
様な 2 つの電子輸送チャネルが観察され、
IR 法による動的な挙動解析の結果、応答
速度に大きな違いがあることも分かった。
次に、分子を表面に向けて傾けていくと、
Ch.2にみられた鋭いピークはブロードに
なっていった。このときの応答速度を解
析した結果、傾きが大きくなるにつれて
応答速度が速くなり、Ch.1 と Ch.2 にお
ける応答の時間差はほとんどなくなるこ
とが分かった。 
この結果は、チャネルの動的な特性を

後天的に大きく変化させることが可能で
あることを示唆しており、ナノスケール
材料の電子輸送特性の制御可能性につい
て、大きな展望を与えると期待できる。 
 

(3)  炭素系ナノ材料であるグラフェンやカ
ーボンナノチューブを対象とした研究で
は、欠陥の影響を受けず、輸送電子が後
方散乱をされない完全透過チャネルが現
れる現象について解析を行った。 
研究を進める中で、現状の計算アルゴ

リズムによる解析だけでは不十分である
ことが判明し、新たなアルゴリズムの開
発に着手した。これにより、本手法の精
度や汎用性を大きく高めることができる
と期待される。 

 
これまでにも定常状態における電子輸送

現象については、多くの研究成果が報告され
ているが、本研究課題では輸送チャネルにお

ける伝播速度の違いなど、定常状態では見え
てこない時間応答に着目した新たな切り口
からの解析を行い、これまでにない非常に重
要な成果を得ることができた。今後、本シミ
ュレータを発展させていくことで、ナノ物質
の物性研究分野においてさらなる飛躍が期
待できると考える。 
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