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【序】 高純度の単層カーボンナノチューブを大量に合成させる技術は飛躍的な進歩を遂げて

きている。その一方で分子レベルでのカーボンナノチューブの生成機構は未だに未解明な部

分が多く残されている。カーボンナノチューブ生成の主な実験的手法としてアーク放電法、レ

ーザーアブレーション法、化学気相蒸着法などが挙げられるが、 このような多くの合成法に

おいて鉄、コバルト、ニッケルといった遷移金属触媒が用いらており、これらの触媒金属がナ

ノチューブ生成に重要な役割を果たしていると考えられている。 本研究では炭素原料と遷移

金属の相互作用を中心にした分子モデルを構築し、温度や炭素原料の密度、キャリアーガス

の種類、金属粒子のサイズなど様々な条件を考慮した量子分子動力学シミュレーションを行

い、ナノチューブ生成の鍵となる重要な要素を探る。 

 

【理論】 DFTB-MD 法はフラーレン成長シミュレーションに用いられた３計算法であり、カーボ

ンナノチューブ成長機構の解明にも期待できる手法であると考える。これまで DFTB 法は

non-SCC(Self consistent charge)DFTB 、 SCC-DFTB 、 S(Spin polarized)-SCC-DFTB 、

SCC-DFTB-D(Dispersion energy)等が開発されてきたが、計算コストと近似の正確さのバラン

スを考慮して本研究では SCC-DFTB MD2計算を行う。 SCC-DFTB のハミルトニアン行列は

次のように与えられる。 
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ここで、µ 、ν は原子軌道の指標、 Sµνは重なり行列、
0q q qα α α∆ = − は Mullken 電子密度か

ら求められた電荷、 0Hµν 、
1Hµν は全ハミルトニアンの電荷に依存しない部分と依存する部分

を表す。 全ハミルトニアン行列は各原子上の局所的な電荷の揺らぎに依存するため、式

(1.1) で記述される一般化固有値方程式をセルフコンシステントに解くことによって解が求め
られる。得られた解より原子に作用する力は次のように与えられる。 
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金属触媒からのナノチューブ成長モデルとして、ナノチューブの一端が鉄の微粒子でキャッ



プされた構造 4を考える（図１）。金属微粒子モデルとして、鉄３８個からなる hcp 構造のクラス

ター、単層ナノチューブのモデルとして(5,5)アームチェア型、長さ６Aのナノチューブを用いた。

炭素原料ガスのモデルとして、気相C２分子
3を用いた。MDシミュレーションの設定パラメータ

として原子温度および電子温度共に１２００K、時間ステップは 0.1fs とした。 

 

【結果と考察】 以下に現在実行中である DFTB-MD 計算のトラジェクトリーの一例を示す。気

相 C２分子の反応活性は非常に高いため、C2分子が互いに結合して polyyne 鎖を形成し、そ

の長さは N=3 から 11 にわたっている。 また図２では C２がナノチューブの末端に取り込まれ

る様子、図３では、polyyne 分子が Fe クラスターと反応し、その後ナノチューブの末端から伸

びる側鎖と反応して、ナノチューブから Fe クラスターの表面にまたがるブリッジ上の構造を形

成している様子が示されている。 このような金属表面に付着した炭素フラグメントがこの後ど

のように振舞うかは現在計算中であり、結果は当日報告する。 
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図２ C2 分子とナノチューブの反応過程 
：C、  ：Fe、  ：H 

図 3 C9 polyne chainと C-Fe クラスターとの反応過程 
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