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研究成果の概要（和文）： 
酸化還元活性を有する巨大分子と DNA テンプレートで構成されたナノネットワーク分子デバ

イスを自己組織化プロセスとトップコンタクト電極を用いて形成した。電気的特性はクーロン

ブロッケードネットワークモデルで良く記述できた。コンダクタンスは、ゼロバイアス付近で

はほぼ完全となり、明瞭な閾値電圧で立ち上がった。このデバイスを用いて、ノイズによって

誘起される確率増幅現象を観測した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

Molecular network nanodevices consisting of redox-active huge molecules and DNA template were 
formed by self-organization process and top-contacted electrodes. The electrical properties of these 
devices are explained by Coulomb blockade network model. The I-V curves show complete zero 
conductance at zero-bias and clear threshold at rising edge. Using this devices, Noise-induced stochastic 
enhancement is observed. 
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１．研究開始当初の背景 
 単分子素子の概念は Aviram と Ratner に
よって 1974 年に提唱された。この考え方は、
広い意味では有機太陽電池や有機 EL デバイ
スなどに生きているが、個々の分子が機能す
るデバイスは、まだ実現していない。一方、
近年、走査プローブ顕微鏡やブレークジャン
クションによる単一分子伝導計測技術が急
速に進歩した。表面（電極）－分子界面の伝
導は、分子の結合角やコンホメーションに対
して敏感で、多様で興味深い物性が明らかに
なりつつある。しかし、デバイスへの道筋は

未だ明確ではなく、分子間の配線方法も組み
入れて物性と機能を結びつけるアーキテク
チャーが待望されている。 

 
２．研究の目的 

ゆらぎを積極的に利用し、生物のように柔
軟性に富む動作を行う脳型の情報処理デバ
イスが求められている。現在の高速、高密度、
高信頼性を追求する半導体素子とは異なり、
自然界では、確率的な要素が集合的に働き、
確率共鳴を基礎とする欠陥に寛容で柔軟な
情報処理が行われている。たとえば、微小か
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つ莫大な数のマイクロ・ナノマシンを用いて、
集合的にある目的を達成しようとすれば、こ
れらに直接搭載できる超低消費電力かつ自
己組織的に自然に組み上がるニューラルネ
ットワークが必要である。本研究は、分子の
自己組織化を用いて、分子物質でニューラル
ネットワークを構築しようとする試みであ
る。 
 
３．研究の方法 
ニューラルネットワーク研究の核心は、脳

の数学モデルを実現する人工的方法の探求
である。神経細胞の発火に対応する閾値動作
を示す最も簡単な物理系はクーロンブロッ
ケードである。クーロンブロッケードでは、
二重トンネル間の微少キャパシタへの電子
の出し入れにより、ポテンシャルが階段状に
変化する。この微少キャパシタを二準位電子
系分子に置き換えて、ネットワーク状に配列
すれば、分子ニューロンによる閾値動作が期
待できる。ニューロンに対応する化学系とし
て、シトクロムｃや Mn12核錯体など安定な酸
化還元特性を示す巨大分子を用いて、二準位
電子系によるネットワーク動作を目指した
(図１)。ネットワークを構成するテンプレー
トには DNA を用いた。DNA はリン酸基を有す
るので、シトクロム c や Mn12 核錯体のカチ
オン部位と静電的に結合し、DNA を軸とする
分子ネットワークが形成される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１．神経細胞に類似した働きを示す電子

系を有する分子物質 
 
分子の電気伝導度測定を行う際には、先に

ナノスケールのギャップを持つ電極を形成
しておき、そこへ測定対象分子を含む溶液を
ギャップ間に滴下乾燥し、分子－ナノギャッ
プ接合とすることが多い。しかしこの方法で
は、溶媒が蒸発する過程で濃縮が起こるので、
ギャップ間では３次元的な凝集や結晶化が
起こる。その結果、電極と分子との接合状態
を規定することができず、実験の再現性にも
問題が生じる。そこで、我々のグループでは、

先に分子物質を基板上に展開し、その形状を
先に示したように AFMで観察するなど充分な
検討を行った後、その上にトップコンタクト
によるナノギャップ電極を形成している。分
子の劣化を防ぐためには、電子線、紫外線や
レジストプロセスを用いることができない。
そこで、傾斜蒸着法を用いて電極を作製した。
独自に開発した傾斜蒸着法専用チャンバー
では、蒸着源は試料から５０ｃｍ以上離れた
位置にあり、輻射熱による試料の加熱を防ぎ、
平行性のよい金蒸気のフラックスを得るこ
とができる。この装置を用いることで、試料
の劣化を防ぎつつ、急峻なエッジを持つ金電
極の作製が可能になる。図２にその作製プロ
セスと電極の電子顕微鏡写真を示した。極め
て簡便な方法で、50nm 程度のギャップを分子
構造体の上に作製することができる。 

 
４．研究成果 
シトクロム c/DNAネットワークが示す電流

-電圧（I-V）特性とその温度変化を図３に示
した。対称な S字型の曲線が観測された。電
流の大きさは数十ナノアンペア程度である
が、DNA のみでは検出可能な電流は流れない
ので、電流は明らかにシトクロムｃの存在に
起因するものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３．シトクロムｃ／DNA ネットワークの

電流－電圧特性 

図 2．傾斜蒸着法による電極作製 
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 この電流－電圧特性を ln（I/V）－V(1/2)で
プロットすると図４のようになる。高温領域
では良い直線に乗ることから、フランケール
－プール型の伝導機構であることが推測さ
れる。100K 以上では、図５のようにアレニウ
スプロットも良い直線に乗る。しかし、図４
からも明らかなように、100K 以下の低温領域
では、フランケルプール型のメカニズムから
は外れてしまう。ゼロバイアス付近の電流値
はほぼゼロとなり、アレニウスプロットも意
味を持たなくなる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図４．フランケル－プールメカニズムを
仮定したプロット 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５．アレニウスプロット 
 

 そこで、１００K 以下の電流－電圧特性に
ついて、詳細な検討を行った。図６は電流－
電圧特性の実験データを低次元クローンブ
ロッケードモデル（実線）でフィッティグし
た結果である。I-V 特性は、このモデルで完
全にフィットできる。ゼロバイアス付近では、
コンダクタンスはゼロであるが、閾値電圧 Vth

で明確な立ち上がりを示す。電流経路の次元
性を示すζ値は、１次元的な分子アレイを形

成できる Mn12 核錯体アレーのときは約 1.9、
シトクロムｃの二次元的なネットワークの
ときは約 2.2、太いバンドルなど３次元的要
素が混じったネットワークでは 2.5-3.7とな
った。このように自己組織化巨大分子／DNA
構造体の組織構造とζ値の間に系統的な関
係があることは、分子ネットワーク中に電
流の分岐と合流があることを意味していて、
分子自己組織化構造がまさに分子回路とし
て機能したことを示している。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図６．シトクロムｃ／DNA ネットワークの

電流－電圧特性。曲線は低次元クー
ロンブロッケードモデルの計算結果。
インセットは閾値電圧 Vth の温度依
存性 

 
Vth は伝導パスが開くバイアス値であるの

で、温度（T）により大きく変化する。温度
が上がれば熱励起により、ネットワーク中の
有効なクーロンブロッケード数が減少する
ので、Vthはゼロに近づく。低次元クーロンブ
ロッケードモデルによれば、Vthは温度に対し
て、負の一次の依存性を持っている。実際、
図６のインセットに示したように、フィッテ
ィングの結果から得られた Vth の温度特性は
直線となり、低次元クーロンブロッケードモ
デルを用いた考え方が適切であることを示
している。 
シトクロム c/DNAネットワークは明確な閾

値特性を示す。このような電気特性では、確
率共鳴現象が期待できる。そこで、微弱信号
にホワイトノイズを重ね合わせて、シトクロ
ムｃ／DNA ネットワークに入力することによ
り、閾値以下の微弱信号の復元を試みた。図
７に実験の結果を示した。ニューラルネット
ワークの基礎的要件である確率増幅動作が
実現していると考えられる。さらに、ノイズ
として熱励起を用いることにより、熱ノイズ
をエネルギー源とした神経回路システム構
築の可能性を示唆している。 
 
 

-1 -0.5 0 0.5 1

実測値 10K

実測値 50K

実測値 100K

CBmodel 10K

CBmodel 50K

CBmodel 100K

Cu
rr
en
t (
nA
)

‐2

10

‐4

0

2

8

4

6

Bias Voltage (V)

‐6

‐8

‐10

-0.1

0

0 .1

0 .2

0 .3

0 .4

0 .5

0 20 40 60 80 100 1 20

#031 2

#031 1

#031 3

T（K)

V
th
(V
)

Vth (T)=Vth(0)×(1-aT)
T – dependence of Vth

ζ= 2.5

I∝（V/Vth-1） ?

T (K) Vth

10         0.28

50        0.154

100         0.02

 

-24

-23

-22

-21

-20

-19

-18

-17

ln
 (I

/V
 )

1.00.80.60.40.2

V (1/2)

250 K
200 K
150 K
100 K
  50 K
  10 K

-21.5

-21.0

-20.5

-20.0

-19.5

-19.0

-18.5

-18.0

ln
(I/

V
 )

10987654
1/T (×103/ K )

100 K

250 K 



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図７．確率増幅による微弱信号の検出 
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