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研究成果の概要（和文）：本研究課題では特にピラジン分子雰囲気中での金単原子接点の挙動について興味深い
結果が得られた。極低温超高真空下で金単原子接点を作製し、ショットノイズのバイアス電圧依存性を計測し
た。ショットノイズ計測からファノファクターを算出し、透過率を算出した。その結果、金単原子がほぼ完全な
透過率を持つ一つのチャンネルを構成する事が明らかとなった。一方、ピラジン雰囲気下で同様に金単原子接点
のショットノイズ計測を行なったところ、2つ以上のチャンネルの存在が示唆された。以上の発見は吸着分子が
付加的なチャンネルを構成する事を示しており、単原子・単分子接合の電子物性解明に貢献するものである。

研究成果の概要（英文）： In this research, the shot noise measurement system and conductance 
measurement system for single-atomic/molecule junction were established with a view to clarify the 
electric property of single-atomic/molecule junction. The established measurement system was applied
 to the single-atomic/molecule junctions. Especially, the gold atomic contact in the presence of 
pyrazine molecule showed interesting phenomena.
 Gold atomic contact was fabricated using mechanically controllable break junction technique. The 
shot noise measurements together with the conductance measurement verified that gold atomic contact 
has the one conductance channel with perfect transmission without pyrazine; on the other hand, it 
has additional channels with pyrazine. The presence of the additional channel is explained by the 
interaction between pyrazine and gold.

研究分野：単分子化学
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１．研究開始当初の背景 
電極間を単分子・単原子が架橋した単原
子・分子接合は低次元ナノ構造体として、基
礎、応用の両方面からその物性に注目が集ま
っている。一次元ナノ構造体では量子化電気
伝導や金属-絶縁体転移等の電子物性が発現
する。これまで様々な金属や分子を用いて単
原子・単分子接合が作製され、研究が行われ
てきた。しかし、単原子・単分子接合の物性
は原子構造・電子状態に強く依存するにもか
かわらず、多くの研究では電気伝導度のみが
計測され、単分子接合の構造は不明のまま電
気伝導度に関する議論のみが行われる傾向
にあった。このため、多くの単分子接合では
物性発現のメカニズムの解明が行われてい
ないという課題があった。 
このような課題に対し申請者らはこれまで、
電気伝導度計測のみでなく振動分光法を適
用することで単分子接合の架橋構造の決定
を行ってきた。ベンゼン単分子接合に関して、
極低温、超高真空下で電気伝導度計測および
振動分光法を適用することにより、ベンゼン
分子が銀電極間では最安定構造でのみ接合
を形成し、金属の単原子ワイヤの電気伝導度
である 1 G0(G0 = 2e2/h = 13 kΩ)に匹敵する程
高い電気伝導度(0.3 G0)を持つことを明らか
にした。これによりベンゼンのようなπ共役
分子を直接電極に接続した系では、単体では
絶縁体や半導体である分子も金属的な電気
伝導性を示すという、分子単体とは全く異な
る物性が発現されることが分かった。更に申
請者らは、ベンゼン骨格内部に窒素を含んだ
ピラジン分子において、電気伝導度計測と振
動分光法を適用することにより、ピラジン分
子接合は架橋構造が異なる二つの準安定構
造を持ち、外力によりその二つの準安定構造
が制御可能であることを明らかにした。以上
のように、電気伝導度計測のみではなく架橋
構造を決定することで、単分子接合に固有な
物性を持つ単分子接合の物性発現のメカニ
ズムの一部を解明することができた。 
これまで申請者らは単分子接合の電気伝導
度と架橋構造の決定を行ってきたが、いまだ
電子状態に関しては十分な実験的知見が得
られていない。単原子・単分子接合の物性は
電子状態に依存するため、物性発現のメカニ
ズムを解明するためには、電気伝導度と架橋
構造と合わせて、電子状態を解明する事が必
要不可欠である。 

 
２．研究の目的 
申請者は単原子・単分子接合で発生するシ
ョットノイズに注目した。ショットノイズは
単原子・単分子接合中において電荷が離散化
することを起源としている。そのためショッ
トノイズ計測を行うことにより単原子・単分
子接合中の伝導を担う軌道における電子透
過率を求めることができる。これまで行って
きた単分子の振動分光法とショットノイズ
計測を活用することにより、単分子接合の原

子構造・電子状態が明らかとなり、単分子接
合に特有な物性発現のメカニズムの解明が
可能となる。 
 
３．研究の方法 
本研究課題ではまず単一分子接合のショ
ットノイズの計測システムの開発を行った。
音響的、機械的な外部振動を排除してショッ
トノイズ信号を測定するために、測定システ
ムはファラデーケージ内部に設置した。また、
原子の熱運動の影響をできるだけ少なくす
るために極低温中で測定を行った。単分子接
合の作製にはMechanically Controllable Break 
Junction (MCBJ) 法を用いた。この方法では三
点曲げの要領で弾性基板を押し曲げること
で電極金属を機械的に破断する。ピエゾ素子
を用いて基板の湾曲を制御することでナノ
サイズのギャップを作製することができる。
微細加工技術を用いて、MCBJ 用の電極作製
を行うことにより、安定した原子・単分子接
合の作製を行った。測定対象の分子はヒータ
ー機能を備えたガスキャピラリーを通して
極低温部分にある基板に導入する。分子存在
下でMCBJ法によりナノギャップを作製する
ことで、ギャップ間に分子が架橋され単分子
接合を作製することができる。また、ショッ
トノイズ計測には等価な二つの回路を作製
しクロススペクトル法を用い接合部で発生
する微弱なノイズを検出できるようにした。 
 上記に記した計測システムを基に、単原
子・単分子接合の新規物性探索を行なった。
更に、実際にショットノイズ計測を適用し電
子状態の解明を試みた。 
 
４．研究成果 
まず金単原子接点の電子輸送チャンネル
解析に関する研究成果について述べる。金単
原子接点はMCBJ法により極低温・超高真空
下で作製した。単原子接合の電気伝導度であ
る 1 G0を示す接合構造においてポイントコ
ンタクトスペクトル計測を行った。結果、10 
meV のエネルギーを持つ金の Transverse 
phononモードを観測した。スペクトル観測を
連続的に行い、金単原子接合構造が局所的に
も変調せずに 1時間程度保持することを確認
した。同一の接合構造に対して、接合で発生
するノイズ成分の検出を行った。計測したノ
イズシグナルから電気回路より生じるノイ
ズ要素を差し引き、周波数に依存しない、熱
雑音とショットノイズを抽出した。更に得ら
れたノイズシグナルから、電気伝導度の値を
考慮することにより、熱雑音を差し引きショ
ットイズの大きさを算出した。接合に印加す
る電圧を変化させ、ショットノイズのバイア
ス電圧依存性を測定した。得られたショット
ノイズの値から、 (1)式に示すファノファク
ターFを算出した。 
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ここでTnはチャンネルnにおける透過率を示



す。電気伝導度(G)は G = Σ Tnと示されること
を用い、(1)式より金単原子接合の透過率の決
定を行ったところ、透過率 1のチャンネルが
一つ存在することを実際に実験的に求める
ことができた。 
 次に、分子雰囲気下における伝導度チャン
ネルの決定に展開した。ピラジン雰囲気下で
同様にショットノイズにより算出したファ
ノファクターを算出したところ、清浄な金単
原子接点とは異なり、完全な一つの電子輸送
ではなく、付加的なチャンネルの存在が示唆
された。ピラジンが金単原子接点に吸着する
ことにより、ピラジン-金間の電子移動に由
来する付加的な電子輸送経路の存在する可
能性が考えられる。以上より単原接合におけ
る分子吸着効果の電子輸送経路に与える寄
与を解明することに成功した。 
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