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1. 緒 言 

量子ドット物理沈着 (QDPD) 法は、量子サイズ効

果による融点降下を利用して、常温でナノ粒子から

自発的に薄膜を形成させる方法である。こうした微

小領域における薄膜形成機構を実験的に解明するの

は困難であるが、動的な薄膜形成機構を解明する手

法として、分子動力学 (MD)法 1, 2)が利用される。

MD 計算をおこなうには扱う原子間のポテンシャル

関数が既知である必要がある。 
本研究では、未知である Au-Si のポテンシャル関

数を ab  intio 法で新たに決定して、Si 基板に沈着し

た Au 量子ドットの挙動を MD 法で解析し、QDPD
法による薄膜形成機構の解明を目的とする。 
2. 計算方法 

まず ab intio 計算でAu-Si(SiH3)3からAu-Si のポテ

ンシャルエネルギーを求めた。Ab  intio 計算には量

子計算ソフト GAMESS を用いた。基底関数には重

原子の相対論的効果を考慮した SBKJC 基底関数を

選択した。続いて制限開殻ハートリー・フォック計

算（ROHF）をおこない、Au-Si 原子間距離ごとのポ

テンシャルエネルギーを算出した。モデル関数には

RGL 関数を採用し、最小二乗法により RGL 関数の

パラメータを決定した。 
MD 計算では Si 基板上にピラミッド状のAu 量子

ドットが沈着した状態を初期配置とした。NTV アン

サンブルを適用し、時間刻みを 2 fs として計算をお

こなった。実験系の応力状態を再現するために、系

の圧力 50 PaをSi基板表面に垂直な方向の応力に変

換して加えた。系内温度を 300 K から 400 K まで 25 
K 刻みで変化させて計算をおこなった。MD 計算の

結果から、平均二乗変位(M.S.D)、動径分布関数を計

算して、基板上における Au 量子ドットの拡散挙動

を解析した。分子動力学計算には WinMASPHIC 
Pro2.0(富士通株式会社)を用いた。 
3. 結果と考察 

Ab initio 計算の結果（Fig. 1）より、Au-Si 間のポ

テンシャルエネルギー曲線はフリーデル振動を示し、

相対論的効果を示すことを確認した。 
 新たに決定したAu-Siポテンシャル関数を用いて

MD計算をおこった結果、常温でSi基板にAu量子ド

ットが沈着してから約10psでAu層を形成すること

がわかった。 

ユニットセルあたり Au42×4 において拡散の温度

依存性はあらわれず、Au膜も形成しなかった。しか

しFig. 2 より、ユニットセルあたりAu82×4の条件で

の拡散は温度に依存し、Au膜を形成することがわか

った。したがってSi基板に沈着したAu量子ドット

が形成する膜構造は Au 量子ドットあたりの原子数

と表面占有率に依存するといえる。 

4. 結 言 

以上より MD によって得た拡散挙動から、QDPD
法が常温下で自発的に薄膜を形成するプロセスであ

ることを数値シミュレーションの立場から裏付ける

ことができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.1 ROHF potential energy for Au-Si (in Au-Si(SiH3)3 
of triplet model, -0.02<E<0.02, 0<D<10). 
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Fig. 2 The mean square displacement (XY dimention) of 
AuN quantum dot surface (Pyramidal model, N=41×4 in 

82×4) on Si substrate at 300, 325, 350, 375, 400 K an  
50Pa. 
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