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研究成果の概要（和文）：1個の金原子あるいは1個のBDT分子で電極が接続された単原子接点・単分子架橋の高周波に
おける伝導特性を実験的に解明した．接合破断法を用いて金の単原子接点・BDT単分子架橋を作製し，これをネットワ
ークアナライザに接続して接合の周波数特性を1GHzまで測定した．BDT単分子架橋のアドミッタンスの虚部および金単
原子接点のS21パラメータの位相はともにほぼ0であり，周波数特性は平坦であった．この結果は，金の単原子接点・BD
T単分子架橋がRF領域まで純抵抗として振舞うことを示している．

研究成果の概要（英文）：Measurements have been made on the high-frequency electric conduction through Au s
ingle-atom contacts and Au/BDT/Au single-molecule junctions.  Junctions are prepared using the break-junct
ion method and their signal transmission characteristics up to 1GHz have been measured with a network anal
yzer.  It is found that both the imaginary part of the admittance of Au/BDT/Au single-molecule junctions a
nd the phase of the S21 parameter of Au single-atom contacts exhibit a flat spectrum and remain zero up to
 1GHz.  The results indicate that these atom- and molecule-sized junctions behave as pure resistance in th
e RF regime. 
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
1個の原子あるいは分子で電極を架橋した

単原子接点・単分子接合は原子・分子デバイ
スの重要な構成要素として注目を集めてお
り，これらの接合の電子伝導については，多
くの理論・実験研究が行われてきている．し
かし従来の研究は低周波あるいは直流にお
ける伝導特性を対象としており，デバイス応
用に重要であり学問的にも興味深い高周波
伝導特性の研究は，これまでほとんど行われ
ていない．金属単原子接点については，我々
のグループが行なったパルス透過実験[1]が
唯一の実験研究であり，また単分子架橋につ
いては，カーボンナノチューブに関する実験
[2]を例外として，交流伝導に関する実験研
究は未だ全く手付かずの状態である． 

理論面では， Fu and Dudley[3]によって
接合の1準位モデルを基にしたアドミッタン
スの理論式が得られており，またBüttiker
らのグループは，接合をメゾスコピック容量
とみなす観点から接合のアドミッタンスを
導出している[4]．しかし何れの場合にも，
原子・分子接合に対する理論と実験との比較
はこれまで行われていなかった． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，この知識の空白域となっ

ている単原子・単分子接合の高周波伝導特性
を実験的に明らかにすることである．具体的
には，代表的な単原子・単分子接合としてそ
れぞれ Au 単原子接点，Au/BDT/Au 単分子
接合を取り上げ，接合の高周波特性を 1GHz
までの帯域で測定する研究を行った．  
 
３．研究の方法 
単原子・単分子接合の作製には，MCBJ 法

を用いた．フレキシブルな基板上に金属細線
を接着し，基板を反らせて細線を破断する，
このときに基板の反りをピエゾアクチュエ
ータで行うことにより，破断した細線の再接
触・再破断を原子レベルで制御しながら行う
ことが可能である．Au/BDT/Au 接合の場合
には，Au 細線の破断部に BDT 溶液を滴下し
て BDT を Au 表面に吸着させ，その後細線
の再接触・再破断を適宜行うことによって
BDT 単分子架橋を作製した．また Au 単原子
接点の場合には，接点破断により Au の原子
サイズ接点を実現し,その後接点を放置して
自発的に接点が縮小して行く過程を利用し
て Au 単原子接点を得ている． 
単原子・単分子接合の作製は，接合の直流

コンダクタンスをモニターしながら行う．所
望の接合が実現した時点で接合を保持し，図
に示すように，測定回路をネットワークアナ
ライザに切り替えて高周波透過特性を 1GHz
まで測定する．その後再び測定回路を戻して
直流コンダクタンスを測定し，接合が保持さ
れていることを確認する．いくつかの接合で
は，回路の切り替え時，あるいは高周波特性
の測定中に接合が破断してしまうことも観 

 
図 1．高周波測定の模式図． 

 
測されたが，そのような接合に関する高周波
特性のデータは無効とした．有効なデータが
得られる確率は 30-50%である． 
測定環境は，Au/BDT/Au 単分子接合の場

合は室温・アルゴン雰囲気中，Au 単原子接
点の場合は室温・大気中である． 
 
４．研究成果 
 (1) 原子・分子接合の交流アドミッタンス 
 最初に原子・分子接合の交流アドミッタン
スについて，理論面から予測される結果の概
略を述べる． 
接合の１準位モデルでは，接合は 1 個のエ

ネルギー準位で表され，伝導特性は電極の
Fermi 準位に対する 1 準位の相対位置∆E お
よび準位と電極の結合の強さ Γ によって決
定される．接合の交流アドミッタンス Y(ω)
も，Fu-Dudley の式により E0と Γ とから評
価される．金属接点はΓが大きく，特に電子
透過率が高い Au 単原子接点はΓ→∞の強結
合極限に相当する．この極限では虚部 ImY(ω)
→0 であり，１準位モデルでは Au 単原子接
点は完全に抵抗的であり，高周波領域でも抵
抗値 1/G0の純抵抗として振舞うことになる． 
一方，Büttiker のグループは接合を電流が

流れるメゾスコピック容量と考えて Y(ω)を
導出した[4]．彼らの結果によると，ImY(ω)
は接合の容量，電子透過率，および接合の電
極表面近傍の電子状態密度に比例したパラ
メータ D の関数であり，Au 単原子接点の場
合には，ImY(ω)～D である．この D につい
てはデータが得られていないが，Au 接合の
メゾスコピック容量を測定した実験[5]から
推定することができる．それによると D/4～
0.3aF であり，ImY(ω)の大きさは 1GHz に
おいても～3×10-10Ω-1の微小量となる． 
以上の結果から明らかなように，Au 単原

子接点についてはどちらの理論も RF 帯域で
は ImY(ω)～0，即ち接点は抵抗的であるこ
とを予測していることがわかる．一方，
Au/BDT/Au 単分子接合の場合には専ら１準
位モデルが適用されるが，ImY(ω)の大きさは
１準位モデルのパラメータ∆E および Γ の大
きさに依存している． 

 



(2) Au/BDT/Au 単分子接合の Y(ω) 
Au/BDT/Au 接合のコンダクタンスマップ

を図 2 に示す．図の横軸は接合の引き伸ばし
距離，縦軸は対数スケールのコンダクタンス
である．図に見られるように 2 次元分布は右
下がりの傾向を示しており，接合距離の増加
とともにコンダクタンスが低下している．ま
た分布の主ピークは 0.04G0 付近に存在して
いる．これらの結果は，Au/BDT/Au 接合の
従来の実験結果と良い一致を示している． 

 

図 2．Au/BDT/Au 単分子接合のコンダクタンス
分布．横軸は接合の距離，縦軸は対数スケ
ールでのコンダクタンス． 

 
次に接合の I-V 特性の測定例を図 3 に示す．

特性は低バイアス域では直線的に振舞い，バ
イアスが高くなると弱い非線形性が現れて
いる．図の実線は 1 準位モデルによる I-V 特
性であり，測定結果と良い一致を示している． 

 

図 3．Au/BDT/Au 単分子接合の I-V 特性．実線は
1 準位モデルによるフィッティング． 

 
このような I-V 特性のフィッティングから，

1 準位モデルのパラメータ∆E と Γ とを決定
することができる．Au/BDT/Au 単分子接合
に対して得られたパラメータの値を図 4 (a)，
(b)に示す．∆E，Γ の大きさは∆E =(0.5-1.0)eV，
Γ=(50-250)meV であり，Γ は接点電流，つま
りはコンダクタンスに対して正の相関を示
している．これらの値は文献値と比較して妥
当な大きさであると判断されるが，I-V 特性
から得られた∆E とΓとを用いて Fu-Dudley

の理論式から ImY(ω)を評価すると，RF 領
域では ImY(ω)は10-8G0程度の非常に小さい
値となる．観測できる程度の ImY(ω)が得ら
れる周波数は，THz 領域である．このことは，
少なくとも RF 領域における Au/BDT/Au 単
分子接合の ImY(ω)は ImY(ω)～0 であり，接
合は純抵抗として振舞うことを示している． 

 

図 4．I-V 特性のフィッティングから得られた 1 準
位モデルのパラメータ． 

 
実際に Au/BDT/Au 単分子接合を直接ネッ

トワークアナライザに接続して測定された
ImY(ω)の周波数スペクトルを図 5 に示す．
図では 6つの異なる接合についての測定結果
を合わせて示してある． 

 
図 5．Au/BDT/Au 単分子接合の ImY(ω)の周波

数スペクトル． 
 

どの接合においても，ImY(ω)は ħω/Γ～10-6

まではほぼ 0 であり，接合は抵抗的であるこ
とがわかる．ħω/Γ～10-6 付近から ImY(ω)
は正の側に増加して接合は容量的になるが，
さらに高周波で負に転じて接合は誘導的に
なる．CNT などでは，ImY(ω)の正から負へ



の遷移が理論的に予測されているが，今回の
接合の場合には，おそらく観測されたスペク
トルの変化は分子由来のものではないと考
えられる．実際，等価回路モデルを用いて測
定結果を解析したところ，接合容量 C の逆数
1/C が抵抗 R の対数 lnR に対して直線的に変
化する相関が見出された．この関係は接合の
電極がトンネル接合となっているときに成
り立つ関係である．この相関を考慮すると，
C には主に電極が寄与しており， 従って図 5
に見られる ImY(ω)の正負の変化は，架橋分
子によるものではなく，電極の容量や配線等
の影響であると推定される．おそらく分子本
来の ImY(ω)は1GHzまで ImY(ω)～0であり，
交流においても，分子は高抵抗の絶縁体と見
なすことができる．この結果は，先に E0と Γ
とから得られた理論的な予想を実証するも
のとなっている． 
 
(3)Au 単原子接点の高周波特性 
金属の単原子接点の場合には，電極が金属

原子で接続されているので，コンダクタンス
は BDT の 200 倍であり，RF 領域でも電極
容量の寄与が支配的になることは考えられ
ない．しかし金属の単原子接点はコンダクタ
ンスが高いためにΓ→∞の極限に相当し，(1)
で述べたように，理論から推定される RF 領
域での ImY(ω)は～0 である．実際にこの点を
検証するために，Au の原子サイズ接点を試
料としてネットワークアナライザによる高
周波透過特性の測定を行った． 
３．で述べたように，Au 原子サイズ接点

の作製には，接点の自発的な破断を利用した．
この方法で得られる接点は内部応力が低い
ために寿命が長く，高周波測定に適している． 

 
図 6．自発的な接点破断の方法で得られた Au 接点

のコンダクタンストレース． 
 
図 6は自発的な接点破断の方法で得られた

Au 接点のコンダクタンス変化の一例である．
1G0 の位置に 20 秒程度の寿命の長いプラト
ーが現れており，これは Au の単原子接点に
対応している．このような長寿命プラトーが
現れたときに測定回路をネットワークアナ
ライザに切り替えて接点の高周波特性の測
定を行った．Au/BDT/Au 接合の場合と同じ
く，測定後には回路を再びコンダクタンス測
定系に戻し，接点が壊れていない場合のみ高

周波測定のデータを有効としている． 

 

図 7．Au 原子サイズ接点の S21 パラメータの絶対
値|S21|の周波数スペクトル． 

 
図 7 は測定された S21パラメータの絶対値

|S21|のスペクトルである．同じ試料につい
て，直流コンダクタンスの異なる 3 つの接点
について測定された結果が示されている．コ
ンダクタンス 1G0の接点は Au の単原子接点
である．何れの接点の場合にも スペクトル
は 300MHz 付近まで平坦な特性を示し，
|S21|の大きさはコンダクタンスの値と整合
した変化を示している． 

 

図 8．Au 原子サイズ接点の S21 パラメータの位相
θ の周波数スペクトル． 

 
図 8 は図 7 に対応した S21の位相 θ のスペ

クトルである．10MHz までは|S21|と同様に
周波数特性は平坦で θ～0 である．このこと
は接点が純抵抗であることを示している．さ
らに周波数が高くなると θが正の側に増加し，
接点が容量的になっている．しかしこの位相
変化は，各接点で同じ振る舞いが共通して観
測されている．このことはこの位相変化が接
点とは無関係の現象であり，おそらく配線等
の容量による寄与であることを示している．
0.1-1MHz 付近に見られる θ のゆるやかな変
動も各接点に共通して現れており，これも接
点以外の要因によるものであると考えられ
る．そこで接点由来の寄与を明らかにするた
めに，各スペクトルの差スペクトルをとると，
これは 300MHz まで完全に平坦であり，θ～
0 であることが明らかになった．従って単原
子接点を含む Au の原子サイズ接点は，RF
領域では純抵抗である．（このように MCBJ
法では，配線等の条件を変えずに接点のコン
ダクタンスのみ異なる接点を実現比較でき
るので，接点由来の寄与のみを分離して抽出
するのに非常に好都合である．） 



 

図 9．Pt 原子サイズ接点の S21 パラメータの位相 θ
の周波数スペクトル． 

 
図 9はPt原子サイズ接点のS21の位相スペ

クトルである．Au 接点の場合と同様に
10MHz 付近から増加しているが，この場合
にも位相変化は各接点で同一であり，差スペ
クトルは 300MHz まで θ～0 である． 
Auの単原子接点は透過率の高い1個の伝導

チャネルを有しており，(1)で述べたように
ImY(ω)～D である．これに対して Pt 単原子
接点には透過率の低い複数個の伝導チャネ
ルがあり，理論モデルの適用範囲外となって
いる．今回 Au・Pt 接点について得られた結
果は，接点の伝導チャネルの個数や透過率に
は関わりなく，Au・Pt の原子サイズ接点は，
RF 領域では純抵抗として振舞うことを示し
ている．  
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