
中
译
本

ar
xi

v:
24

11
.0

16
80

v1

分子传输
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总结

单分子接头 [1, 2, 3, 4]——一种纳米级系统，其中分子连接到金属电极——为研究非平衡多体量
子系统的电荷、自旋和能量传输提供了一个独特的平台，在凝聚态物理学的其他领域中几乎找不
到类似的例子。在过去几十年里，这些系统揭示了一系列显著的量子现象，包括量子干涉 [1, 5]、
非平衡自旋转换 [6]、二极管行为 [7]或手性诱导的自旋选择性 [8]，以及其他许多现象 [2, 3]。为
了详细理解，结果表明拥有基于可用从头计算的工具对于准确描述此类系统的量子输运是至关
重要的 [2, 3]。需要被能够捕捉分子的复杂电子结构，有时在存在电子-电子或电子-声子相互作
用的情况下，在非平衡环境中。这样的工具是必不可少的也是用于实验观察到的现象解释为参
数化的紧束缚模型用于量子输运问题。

虽然 FHI-aims也提供了专门的传输例程 [9, 10, 11]，例如用于化学功能化的纳米管或纳米管网，但
在本节中我们的重点是设计用于单分子传输模拟的 AITRANSS软件包 [12, 13, 14, 15]。AITRANSS是
一个独立的后处理工具，与 FHI-aims结合可以计算电子传输性质，以及原子投影的态密度、自
旋性质和分子结中扫描隧道显微镜图像的模拟。代码的试点版本将这些功能扩展到施加偏压下
的非线性传输，并计划在未来发布的软件包中包含这些特性。

当前实施状态

AITRANSS代码实现了非平衡格林函数形式主义（NEGF）[3, 4, 16, 17]；AITRANSS可以处理闭壳层
和自旋极化接触 [14]，也可以处理自旋轨道耦合 [13, 18]。计算电子传输中的一个核心元素是（弹
道）传输函数，可以通过迹公式 [19]获得

T (E) = Tr

[
Γ̂LĜ(E)ΓRĜ

†(E)
]
, (1)
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图 1: 仅包含后处理的循环结合 FHI-aims和 AITRANSS包的工作流程。

其中 Ĝ(E)表示在引线存在下的扩展分子的格林函数，即。源和漏。扩展分子包括一部分作为金
属簇的引线，这些金属簇与分子接触；构建 AITRANSS提供了多种优势，例如，电极之间的相对
取向具有完全的灵活性。如 elsewhere[3]所述，格林函数可以通过分区获得，

Ĝ = (E11− ĤKS − Σ̂)−1. (2)

这里，11表示恒等算子，ĤKS表示 Kohn-Sham哈密顿量，Σ̂ = Σ̂L+Σ̂R表示左（L）和右（R）引
线的自能算子。最后，Γ̂L,R 表示自能算符 ΣL,R 的反厄米特部分。AITRANSS的一个显著特点是
其使用模型自能方法 [12, 14, 20]实现了计算高效的吸收边界条件。在此方案中，自能由下式给出

Σ̂α =
∑

µ̃,ν̃∈Sα

|µ̃〉[δε− iη]δµ̃ν̃〈ν̃|, (3)

其中，δε是实际的能量偏移，而 η则描述了虚部，这对应于散射区域外的局部、能量独立的材料
特定泄漏率。请注意，自能仅应用于与扩展分子中最远离分子的导电原子相对应的子空间 Sα中。

仅进行后处理的计算。最简单的操作模式是非自洽的，见图 1，即。没有反馈环路。该过程从使
用来自 FHI-aims的分子结优化几何的标准 DFT计算开始。它提供了 Kohn-Sham能量 {εl}和轨道

Ψl(r) =

NB∑
m=1

Bmlϕm(r), (4)

其中NB是轨道的数量，Bml是分子轨道系数，ϕm表示 FHI-aims基组。这些轨道被 AITRANSS用
于重构哈密顿量。由于基底是非正交的，AITRANSS使用重叠矩阵 S 的 Löwdin正交化过程 [21]

ϕm̃(r) =

NB∑
m′=1

S
−1/2
m′,mϕm(r), (5)

来使用将状态正交化并重构正交基中的 Kohn-Sham哈密顿量 ĤKS = S1/2BεB†S1/2。所得哈密
顿量随后用于计算方程。(1)-(2).

自洽计算程序。在自洽计算模式下，FHI-aims和 AITRANSS执行一个反馈循环，参见图 2。正如仅
进行后处理的变体一样，起点是一个针对扩展分子的标准 DFT计算。反馈的作用是引入自洽性，
也就是说 FHI-aims中的 DFT计算和 AITRANSS中的格林函数计算都参照同一个（非平衡）密度矩
阵 ρ：在每次迭代步骤中都会使用 NEGF[13, 14, 18]构建的 ρ̂来更新 Kohn-Sham哈密顿量。反馈环
路确定了特定粒子数 N 下的费米能级 EF 和自能的实部 δε。从物理上讲，该循环确保了结点处
正确的电荷重新分布，考虑到了接触的宏观性质，并在维持电荷中性的同时屏蔽了有限大小聚
集体外边界积累的过剩电荷 [12, 13, 14, 18, 22, 23]。在反馈环路过程中，自能的实部 Σ(δε∗)逐渐
变形，以在金属团簇的远端位点上强制实现电荷均匀化，并且在有限偏置电压 Vbias下也是如此。
物理可观测量在最终的后处理步骤中计算得出：传输函数、电流-电压特性、自旋轨道力矩等。
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图 2: 工作流结合了 FHI-aims和 AITRANSS软件包的自洽循环。计算分为四个步骤： 0©，使用 FHI-aims进
行几何优化的初始准备工作； 1©，自能和费米能的参数化； 2©，在有限偏压下的自洽循环； 3©，后处理
步骤，在此步骤中可以计算基于非平衡密度矩阵的可观测量。图改编自参考文献中的图 2。[13]（CC BY-NC
4.0）。
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可用性和教程

AITRANSS是自 2002年以来持续开发的项目，目前以雷根斯堡大学为中心。当前的主要开发者是
María Camarasa-Gómez、Daniel Hernangómez-Pérez和 Ferdinand Evers。源代码连同示例和基本电
极库一起分发在 FHI-aims软件包中。它位于子目录外部/人工智能翻译服务中。该目录包含源代
码，用于准备 AITRANSS必须的控制时间输入文件的脚本 tcontrol.aims.x，一个代表性的电极
库，以及一个带有文档示例的文件夹，包括 FHI-aims和 AITRANSS的输入和输出文件。

编译说明、代码解释和可用关键字列表在 FHI-aims手册中提供。作为一个独立的包，AITRANSS
拥有自己的构建系统，该系统已被整合到基于 FHI-aimscmake的构建方案中，如 FHI-aims手册版
本 240507中所述。当前发布的 AITRANSS使用 OpenMP指令进行了并行化，从而可以创建可执
行文件的多线程版本。

没有自旋轨道耦合，使用强制关键字输出 aitranss在控制.输入文件中生成三个 ASCII文件，
在 FHI-aims成功运行后：基础输出，其中包含关于基函数的信息，目标。，其中包含重叠积分，
以及月目标，其中包含扩展分子的 Kohn-Sham轨道和能量。如果执行开壳层计算，则月 �����将
被两个文件称为阿尔法.目标和贝塔目标所替换。然后在同一目录中运行 AITRANSS，该目录包
含 FHI-aims的输出文件。要包括自旋轨道相互作用，关键词

包含自旋轨道
输出 soc_eigenvectors 1
输出 soc_aitranss

还必须使用，如文献中所述。[18]。基组和分子轨道文件分别替换为基指标.soc.输出和目标.
目的.社会。自洽非平衡循环（图 2）的当前实现由外部 shell脚本管理，并保持其在小分子接头
方面的内存和计算需求性能。更多详细信息也可参见文献。[18]。

最后，作为一个持续扩展的项目，在 https://aitranss.ur.de/的 AITRANSS网页上可以访问在线教程
和更新的信息。

未来计划与挑战

AITRANSS软件包是一个持续开发的项目，未来将增加新的特性和功能。从计算角度来看，我们
将专注于高效维护该软件包。代码目前正在重构以增强可读性，使其更加紧凑和易于管理。还
将添加额外的例子和教程。此外，我们计划扩展并行化策略，超越OpenMP（多线程），通过引入
MPI并行化，这也将独立于前者运行。进一步的改进包括用现代格式如 HDF5替换过时的 ASCII

文件。

从功能角度来看，使用半局域泛函进行 Kohn-Sham输运计算的局限性导致了一个显著问题，即
Kohn-Sham谱特性与精确值之间的偏差。我们旨在通过基于混合泛函和像电荷校正的剪刀式操
作技术来解决这一问题。此外，我们将扩展自旋轨道相互作用存在下的输运和动力学性质研究，
例如在扫描隧道显微镜成像模拟中纳入自旋轨道效应。我们还计划继续开发电流诱导力（包括
机械力和自旋力）的实现，并将光与太赫兹范围内的相互作用、局部电流 [24, 25, 26]以及声子
效应结合进来。最后，我们计划在 AITRANSS中实施多端计算，特别是在电化学领域，在该领域
静电效应至关重要。
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