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2. 事費要

ナノスケール構造を持つ物質においては、その物性は系のサイズ、表面(端)形状等に

非常に大きく依存することが知られている。このことは、他方において、既存の物質に

おいても、物質のサイズをナノメーターオーダーとし、その形状を制御することにより、

新奇物性、新機能発現を誘起させることが可能であることを示唆している。実際、興味

深い物性を示す種々のナノスケール炭素物質群の合成が近年盛んになされている。例え

ば、有限幅のグラファイト断片(グラファイトリボン)はその端形状に依存して、端を

構成する原子にスピン分極が生じる事が知られている。さらに、このリボンを丸めた有

限長さのナノチューブでは、そのチューブ直径に依存して、強磁性、反強磁性磁気秩序

を示す事が我々の量子論に基づく全エネルギ一計算から明らかになっている。また、チ

ューブに 5員環と 8員環からなるトポロジカノレ欠陥を導入することにより、欠陥にそっ

て分極電子が局在しチューブ軸にそって強磁性的秩序を発現する。

我々のグループではナノサイズ炭素系(ナノチューブフラーレングラファイト)

の電子物性を理論的に解析することによって，サイズ、形状が誘起する特異な電子物性

発現の可能性を探索する事を巨的としている。

3. 研究成果

[ 1 1 電界下におけるグラファイト系材料の電子物性

電子デバイス中に組み込まれた種々のグラファイト系材料は、その機能制御において

外部電界に晒されることが本質である。これまでに、ゲート電界に対応する、グ、ラファイ

ト系材料の原子ネットワークに対して鉛直方向に印加された電界下における物性の解

明は多くなされてきている。ここでは、グ、ラファイト系材料をチャネノレ材として用いた際

に、ゲート電界と何様に重要になるソース闘ドレイン電界に着目し、グ、ラファイト系材料

の横電界への応答性を調べた。考えた構造モデ、ルは、有限長の CNT、任意の端形

状を有するグラフェンリボンを対向電極で、サンドイッチしたものを考え、これらグ、ラファイ

ト系材料に電界を印加し、静電ポテン、ンャル(電子の感じるオンサイトエネルギー)の

空間変調を明らかにした。その結果、グラファイト系材料の端がご、く一部で、もジグザグ

型の端形状を有すると、その端近傍において過剰電界遮蔽に伴うポテンシャルの振

動が発現することを明らかにした(図1)。すなわち、近接の原子サイト間において印加

電界に対し逆電界が存在している。このため、非アームチェの端形状を持つグ、ラファイ



ト系材料においては，電極からキャリアがオーミックに注入されたとしても、端近傍のポ

テンシャル振動により多重散乱を受け、良伝導特性を示さない可能性があることを示

し、鉛直電界に加えて平行電界も十分に考慮に入れたデバイス設計を行う必要があ
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図 1有!坂長ジグザグナノチューフ、、の横電界下で、の静電ポテンシヤル.

ることを示した。

トポロジカルな欠陥を有するグラフェンの物性解明

ク、、ラフェンは本質的に、その6員環ネットワークに非6員環、すなわちトポロジカノレな欠

陥を含むことが知られている。これらのトホ。ロジカノレな欠陥はフェノレミレベル近傍の電

子物性を大きく変誠させることを我々はこれまでに示してきた。本年度、我々は、 sp2

炭素原子が多様な多角形炭化水素分子を形成することに着目し、トポロジカル欠陥を

主体とするsp2炭素、ンートの物質設計を行ったO ここでは、 4員環(シクロフマタジエン)と

8員環からなるネットワーク、 5員環と12員環から構築される2次元シートの安定構造と

電子物性を明らかにした。 5員環不ットワークにおいては、その原子不ットワークに一切

6員環を含まないにもかかわらず、フェルミレベル近傍において1対の線形分散ノくンド、

が発現することを示した。また

同時にフェノレミレベルに平坦バ

ンドが発現し、強磁性的な磁気

秩序が発現することも示した

(図 2)。すわなち、デ、ィラック電

子系と強磁性的磁気秩序が共

存する興味深い電子構造を有

する系であり、この構造を用い

た磁性と伝導特性を併せ持つ

新奇なデバイスの材料となるこ

知

函 2 2次元 5員環ネットワークのスピン密度

J ! @ 

[ 2 1 

とを示した。

カーボンナノチューブ、における高効率光電変換[ 3 ] 



次世代太陽光発電機構の 1っとして、多重励起子生成(MEG)型が提案されている。

これは光エネルギーを熱散逸により失う前に、クーロン相互作用を介して、他

の励起子を生成するために用いる。そ

の結果、 1つの光子から複数の励起子

を生成することが可能となり、光電変

換の高効率化が期待される。これまで

我々は 1次元物質であるカーボンナノ

チューブにおいてこの現象を調べ、非

常に高効率に励起子生成が起きること

を示してきた。しかし、これまでの研

究では、実際に発電で重要になるキャ

リア(光電流)の生成効率に関しては明
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らかではなかった。 そこで本研究では、 図3カーボンナノチューブにおける光電流

ナノスケール物質で、あるカーボンナノ 生成効率。

チューブにおいて、様々な緩和プロセ

スを考慮した光電流生成シミュレーションを行うことにより、キャリア生成効

率を調べた。その結果、緩和プロセスが存在していても、キャリア生成効率が

150弘を超えることがわかった。(図 3)

[4] グ、ラフェン制ダ、イヤモンドハイブ、リッド構造における多重励起子生成

低次元材料の光学応答ではクーロ

ン相互作用の増大に伴い、励起子な

ど、の多体効果が顕著になるだけで

なく、励起子自身が他の励起子とク

ーロン相互作用し、様々な励起子多

体効果を示すようになる。とりわけ、

1つの光子から複数個の励起子を

生成する多重励起子生成は、基礎物

理のみならず高効率光電変換への

応用の観点からも興味深い。これま

で、計算モデ、ノレとして理想的な状況

下における多重励起子生成を調べ

てきたが、応用を考える際には現実

唾 1) 'l 1fl 

図4多重励起子生成を示すグラフェン・ダイ

ヤモンド構造。



的な構造での解析が望ましい。そこで本研究では、グラフェンナノリボンをダ

イヤモンドで挟んだ複合安定構造を考え(図 4)、その多重励起子生成を調べた。

計算の結果、多重励起子生成効率は 180%にも達することがわかった。この結果

は、 グラフェンーダイヤモンドハイブリッド構造のような複合構造においても、

グラフェンリボンの高効率な多重励起子生成率が保たれることを示している。
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