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１．研究目的 

数〜十数ナノメートルサイズのナノ構造体は、光との相互作用の結果、小さな分子系やバ

ルクとは異なる多彩な光・電子機能を発現しうることから、基礎学術的にも応用科学の観点

からも高い関心がもたれている。我々のグループでは、ナノ構造体の光励起電子ダイナミク

スを理論的・計算科学的手法を用いて明らかにし、光エネルギー変換、光エネルギー伝搬、

光触媒活性等の光・電子機能を持った物質を理論設計することを目標として研究を進めて

きた。そのために、ナノ構造体の実時間・実空間光誘起電子ダイナミクスを記述することが

できる第一原理計算プログラム(SALMON: Scalable Ab-initio Light-Matter simulator for Optics 

and Nanoscience)の開発を行いつつ、数ナノメートル程度の大きさを持つナノ構造体(金属有

機骨格、金属ナノ粒子-半導体系など)の光学応答の機構を解明してきた。これまでは、ナノ

構造体内の金属ナノ粒子は古典の双極子放射場に近似して計算を行ってきた。そこで本年

度は、金属ナノ粒子を二次元配列したメタ表面や金ナノ粒子-グラフェン系を対象として、

ナノ粒子を含めた系全体を露わに扱って光励起の機構を明らかにした。 

 

２．研究成果の内容 

(1) メタ表面の光励起 

メタ表面は金属ナノ粒子の二次元的に周期配列した薄膜であり、粒子の素材・形状から

決まる特異かつ幅広い光物性を発現することで知られている。特に、近年では金属ナノ粒

子間距離(ギャップ)が 1 nm未満のメタ表面を自己組織化により安定かつ大面積に作成でき

 

図 1. 光吸収率の比較. (a)古典電磁気学計算と(b) 時間依存密度汎関数理論に基づく

第一原理計算の結果. 
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る方法が確立し、基礎科学的にも工学的にも注目を集めている。このようなサブ nm領域

では量子効果に由来する電子輸送が現れ光物性が大きく変動するが、メタ表面の場合に電

子輸送がどれほど影響を及ぼすかは知られていなかった。 

そこで、SALMON を用いて、電子輸送がメタ表面の光物性に及ぼす影響を明らかにし

た。図 1はメタ表面の光吸収率に対するギャップ依存性を示す。(a)は量子効果を考慮しな

い従来の古典電磁気学計算から得られた結果であり、(b)は時間依存密度汎関数理論に基づ

く第一原理計算から得られた結果である。両者はギャップ 0.2 nm付近までは概ね一致する

ものの、より短いギャップ領域では大きな違いが表れている。これは(b)ではこの領域から

電子輸送の効果が現れ、金属ナノ粒子に励起したプラズモンが減衰したためである。 

 

 (2) 金ナノ粒子-グラフェン界面における光誘起電子移動 

担持金ナノ粒子の近接場光励起による高次高調波発生や光誘起電子移動は、光電子デバ

イスや光触媒への興味から盛んに研究が行われている。しかし、これまでの理論計算研究で

は、金ナノ粒子はマクロな古典媒体にモデル化して光励起の解析が行われてきた。そこで本

研究では、受光素子などへの応用が進められている金ナノ粒子とグラフェンからなる系を

対象として、近接場光源となる金ナノ粒子を含めた系全体の第一原理計算を行った。 

図 2 はグラフェン層に平行な y 偏光の光を入射し

たときのカレントのパワースペクトルである。y 成

分には、1次の光応答に由来する大きなピークが 2.3 

eV付近にある。一方で、グラフェン層に垂直な z方

向には複数のピークが現れている。0 eV付近の応答

は金とグラフェンの間の光誘起電子移動によるもの

であり、入射光の二倍となる 4-5 eVでの応答は二倍

波励起による。系全体の第一原理計算によって、近

接場光励起過程を包括的に明らかにすることに成功

した。 

 

３．学際共同利用が果たした役割と意義 

Oakforest-PACS を利用することにより、大規模計算を前提としたプログラムの開発と整

備を進めることができた。また、専門の異なる研究者が連携して研究に取り組んだことで、

ナノ構造体の光学応答についての理解が深められるとともに、多様なニーズに対応するた

めのプログラムの整備を進めることができた。 

 

４．今後の展望 

近接場光源も含めた系全体の第一原理計算を行い、ナノ構造体の光励起の機構を明らか

にした。今後は、原子レベルの詳細を踏まえつつ、より定量的な観点からの解析を進めてい

 

図 2. 金ナノ粒子-グラフェン系

に対して y 偏光の光を入射した

ときのカレントのパワースペク

トル. 
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く予定である。例えば、金ナノ粒子-グラフェン系の光誘起電子移動を実験値と比較するに

は、金ナノ粒子の幾何的構造に対する依存性も解析する必要があると予想される。また、界

面の欠陥や不純物も影響すると考えられる。これらの問題に SALMONを用いて取り組むこ

とで、実在系の光励起に対する理解が更に深まると期待される。 
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