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【緒言】複雑な材料系の電子状態及び化学反応を量子分子動力学（量子 MD）シミュレーション

により理解することは材料設計に有効な知見を与える。本研究では従来の第一原理量子 MD 法に

比べて約 1千万倍高速化した超高速化量子 MD 計算スキームを開発し，MgO 表面の電子状態計算

に適用した．また求めた MgO 表面の電子状態に基づいて表面電子放出シミュレーションを行った。 

【方法】開発した超高速化量子 MD 法では、まず第一原理量子化学計算により求めた電荷・結合

次数を再現するように Tight-Binding 量子 MD パラメータを決定した。次に Tight-Binding 量子

MD 計算を行い各原子の電荷と二原子間結合エネルギーを算出し、これを Coulomb 項及び Morse

項に用いることで量子 MD 計算の超高速化を実現した。また、開発した電子放出シミュレータで

は Kinetic Monte Carlo(KMC)法により電子移動をシミュレーションするとともに物質表面での

Fowler-Nordheim 型トンネル電流を推算する電子放出特性推算スキームを採用した。  

【結果】MgO 表面での電子状態を算出するた

め，まず Tight-Binding 量子 MD 法のパラメ

ータを Mg32 原子、O32 原子からなる完全結晶

バルクモデルを用いて、第一原理量子化学計

算結果を再現するように作成した。作成した

パラメータを用いて求めた Mg，O の電荷、

Mg-O 間の平均結合エネルギーを表 1に示す。

表 1から本パラメータにより、第一原理量子

化学計算結果良く再現していることが分かる。 

 電子放出シミュレータでは超高速化量子 MD

により求めた MgO(111)表面のマイナスに帯電

した状態の電子状態から、電子が真空に放出

される過程を KMC 法により算出した。テスト

計算には 50×50×3 セルモデルを用いた。計

算結果を実験データとともに図 1に示す。図

1からわかるとおり本手法の結果は実験デー

タとよく一致した値を示しており、本手法が Fowler-Nordheim 型の電子放出特性の予測に有効で

あることが示された。 

表 1 作成したパラメータを用いた Tight-Binding 量

子 MD 計算結果および第一原理量子化学計算結果 

Mg O

Tight-Binding量子MD計算 0.389 -0.389 265.8

第一原理量子化学計算 0.399 -0.399 263.9

電荷 結合エネルギー
（kcal/mol）

図 1 電子放出シミュレーション結果と実験値 

(M. S. Mousa, et al., Ultramicroscopy, 
79, 195 (1999)） 
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