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１． 本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェク

トとの関係 

絶縁体薄膜を蒸着した金属表面の誘電特性は、ナ

ノ物性の解明といった基礎科学的側面に加え、

種々の電子・光デバイスや不均一触媒に用いる新

奇材料の開発という産業応用の側面からも盛ん

に調べられている。近年は絶縁体超薄膜の厚さを

数原子スケールで制御可能な薄膜作製技術が確

立されつつあり、それらの構造や物性を調べる理

論的および実験的研究は、急速な発展が始まりつ

つある揺籃期にある。特に、上記のような、数原

子層レベルの空間スケールの物質に関して、その

特性を理解するためには、量子力学に基づく微視

的な立場から構造や物性を調べる理論研究の推

進が肝要である。本研究では、薄膜の厚さを変化

させることで、（１）孤立した「絶縁体超薄膜」

の物性、および、（２）金属基板を含めた「絶縁

体超薄膜蒸着金属表面系」の物性、を制御可能で

あることに着目し、これらの系の構造や物性を密

度汎関数理論（DFT）に基づく第一原理計算を用

いて解明することを目的とする。具体的には、広

いバンドギャップを持つ絶縁体である NaCl の超

薄膜を、Au などの貴金属表面に蒸着した系を取

り扱う。 

 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

清浄 Au(111)表面、および、NaCl の 1, 2, 3, 4 原

子層の超薄膜が蒸着された Au(111)表面につい

て、電子構造および誘電特性を調べた。Quantum 

ESPRESSO コードを使用して、平面波展開およ

びウルトラソフト擬ポテンシャル法を用いた

DFT 計算を行った。ここでは特に、系に有限の

電圧が印加された系の電子状態計算を行うため、

有効遮蔽媒質(ESM)法[M. Otani and O. Sugino, 

PRB 73, 115407 (2006).]を援用した。 

 

３． 結果 

Au表面に平行な xy平面で平均化した局所状態密

度（Local density of states: LDOS）について、

縦軸をエネルギー、横軸を表面からの距離 zとし

てプロットした結果を図 1(b)に示す。NaCl 薄膜

の価電子帯の上端（Conduction band minimum: 

CBM）が系の Fermiエネルギー(EF)より 1.5-2.0eV

だけ低いエネルギーに位置していることがわか

る。図 1(d)に電圧印加下での LDOSの計算結果を

示す。ここでは ESM 法を援用し、走査トンネル

顕微鏡を用いた観察を想定した計算条件（最表面

原子層から表面垂直方向 1 nm に対向電極が位置

し、スラブ系に 6 V の電圧が印加された場合に対

応する設定）のもと、電子状態計算を行った。

NaCl/Au 界面から真空/NaCl の界面への方向に

沿って、NaCl 薄膜の CBM の位置が高エネルギ

ー側にシフトしているのがわかる。この結果は電

圧の印加によりNaCl薄膜のバンド曲がりが誘起

されたことに対応している。 

 

さらに静電ポテンシャルの空間分布の計算結果

から、NaCl 薄膜内部での電圧降下 VNaCl および

真空領域での電圧降下 Vvacを求めた。その結果、

バイアス電圧 Vbiasを 0 から 8 V まで増加させた

際、VNaClおよび Vvacは、Vbiasに比例して増加す

ることがわかった。電圧の印加による誘起電荷を

求め、これらの結果から、Au 表面上の NaCl 超

薄膜の静電容量 CNaCl を求めたところ、NaCl の

膜厚が 2, 3, 4原子層の場合 CNaClは膜厚に反比例

することがわかった。またAu表面上NaCl薄膜、

真空に孤立した NaCl 薄膜、バルクの NaCl 結晶

の誘電率をそれぞれ比較したところ、Au 上の

NaCl 薄膜の誘電率はバルク結晶に比べて大きく、

free standing の NaCl 薄膜の誘電率はバルク結

晶に比べて小さいことがわかった。現在、これら

の起源を解析中である。 
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TABLE I . W ork function ψ for clean metal surface as wee
as a metal surface covered with one, two, three, and four
monolayers of a NaCl fi lm .

0 M L 1 M L 2 M L 3 M L 4 M L
ψ (eV ) 5.31 4.54 4.39 4.42 4.41

trode, and was placed away from the top most surface
layer by 10.17 Å (F ig. 1) . The slab system is charged
up by varying a number of electrons in the system, and
is exposed to the electric field generated between the
slab system and the electrode. Calculation under a fixed
bias voltage was performed using the scheme proposed in
Ref. 9.
Experiments

I I I . C OM PU TAT I O N A L A N D E X P E R I M E N TA L
R E SU LT S

I n this section, we show the calculation results for
the surface geometries, work functions, local density of
states, and dielectric constants for Au(111) surface cov-
ered with 1, 2, 3, and 4 monolayers (M L) of NaCl fi lms.
Dependence of geometric, electronic, and dielectric prop-
erties of the system on the fi lm thickness was investigated
under an applied voltage Vb ias = 0 − 8 V . Especially, we
focus on the case of Vb ias = 6 V , since Gundlach oscil-
lation states were observed around this voltage for FER
experiments.

A . Su r face st r u ctu r es, w or k fu n ct ion s, an d loca l
d en si ty of states

Figure 2(a) shows an optimized structure of the NaCl
fi lm-covered Au(111) surface. Persson
W ork function ψ of a clean and a NaCl fi lm-covered Au

(111) is summarized in Table I . ψ of a NaCl fi lm-covered
Au (111) is lower than that of a clean metal surface due
to the effects(Pacchioni) .
I n F ig. 2(b) , local density of states (LDOS) for 4M L-

NaCl/Au(111) averaged in xy planes parallel to the sur-
face is plotted as a function of z, where z represents the
distance from the top most surface plane of the system.
Conduction band minimum (CBM ) of the top layer of
the NaCl fi lm is located at about 2.5 eV higher than the
the Fermi energy EF of the system. W hereas, for the
inner layers, CBM is located at about 4.0 eV higher than
EF . D ifference in the energetic position of CBM for dif-
ferent layers is found to be attributed to the corrugation
of atoms in the top layer of the NaCl fi lms. Regarding to
the valence band maximum (VBM ) of NaCl fi lms, VBM
of the bottom most layer and other layers are located at
about 1.5 and 2.0 eV lower than EF , respectively. D if-
ference in the VBM position for different layers results
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F IG . 2. (a) Side view of an optim ized structure of Au(111)
surface covered with four monolayers of a NaCl fi lm . (b) Local
density of states (LDOS) integrated in xy planes parallel to
the surface was plotted as a function of the distance z from the
top most atom ic plane. Horizontal dashed line represents the
Ferm i energy EF of the system . (c) Side view of the optim ized
structure under an applied voltage Vb i a s = 6.0 V . (d) LDOS
integrated in xy planes was plotted as a function of z under
an applied voltage Vb i a s = 6.0 V .

from a hybridization between electronic state of Cl an
Au atoms10 .

F ig. 2(c) shows an optimized structure of the system
under an applied voltage Vb ias = 6.0 V . Upon the appli-
cation of the voltage, Na atoms move to the vacuum side
by 0.001 - 0.023 Å and Cl atoms move to the Au(111)
surface side by 0.009 -0.037 Å . F igure 2(d) shows LDOS
for Vb i as = 6.0 V . behave as dielectric materials

 

図 1(a)Au(111)表面上の 4原子層の NaCl薄膜の最安定

原子構造。(b)局所状態密度(LDOS)の空間分布。表面に

平行な xy 平面で平均化した LDOS を、縦軸をエネルギ

ー、横軸を NaCl 最表面からの距離 zとしてプロットし

ている。点線は系の Fermiエネルギーの位置 EFを表す。

(c)6V のバイアス電圧を印加した際の系の最安定原子

構造。(d) 6V のバイアス電圧を印加した際の LDOSの空

間分布。 

 

４． まとめ 

清浄 Au(111)表面および 1-4 原子層の NaCl 超薄

膜が吸着した Au(111)表面の誘電特性を、DFT 計

算により解析した。系に有限電圧が印加された際

の局所状態密度(LDOS)の空間分布の結果から、電

圧印加により生じるバンド曲がりを可視化する

ことができた。また静電ポテンシャルエネルギー

の空間分布の計算結果から、絶縁体薄膜内部での

電圧降下を求め、薄膜の静電容量および誘電率を

求めた。近年、NaCl薄膜を蒸着した Au および Ag

表面に分子を蒸着した系の電気伝導特性および

光学特性を調べた実験が行われ、その結果を解釈

するためには、NaCl 超薄膜の誘電特性の解析が

肝要となっている。今回得られた結果が本実験の

解釈に大きく寄与できると考えられる。 

 

５． 今後の計画・展望 

有限電圧下でのシミュレートを推進するととも

に、得られた計算結果を実験結果と比較する。こ

れにより数原子層の絶縁体超薄膜の誘電特性を

求める。また本研究を応用し、グラフェンや二硫

化モリブデンといった 2 次元物質が吸着した固

体表面を対象に、電圧印可下での電子状態や誘電

特性の研究を行う。 


