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研究成果の概要（和文）：ナノスケール空間の少数分子系に現れるゆらぎや確率共鳴を利用して、論理デバイスおよび
センサーとしての機能創発を試みた。DNAを用いて酸化還元活性を有する分子のネットワークを形成し、電気的特性を
調べた。その結果、クーロンネットワークモデルで良く記述できることがわかった。このような非線形応答を示す分子
のネットワーク系を生かした応用として、確率共鳴素子の実験を行った。熱ノイズにより微弱な入力信号を高いS/Nで
検出することに成功した。この成果は分子によるニューラルネットワーク構築の可能性を示すものである。

研究成果の概要（英文）：We investigated that emergence of logic and sensor function in nano-molecular syst
em induced by fluctuation and stochastic resonance. The self-organized redox-molecule/DNA network shows no
nlinear electric properties that can be described by the Coulomb blockade network model. As a demonstratio
n of the nonlinear network system, we have observed stochastic resonance without tuning for periodic input
 signals and thermal noise, which suggests a route to neural network composed of molecular materials.
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１． 研究開始当初の背景 
自然界では、ゆらぎやノイズを積極的に
利用し、柔軟性に富む情報処理が行われて
いる。たとえば、ニューラルネットワーク
や生体組織では、確率的な要素が集合的に
働き、欠陥に寛容な確率共鳴を基礎とする
機能が実現している。そこで、ナノスケール
空間の少数分子系に現れるゆらぎや確率共鳴
を利用して、論理デバイスやセンサーとしての機
能を発現する分子系の構築を試みた。分子の
局在性を生かし、酸化還元準位を経由したナノ
スケールの空間におけるホッピング伝導を用い
て、熱励起による「ゆらぎ」の効果を取り入れるこ
とを目指した。 
 
２．研究の目的 
 非線形な電子伝達特性を有する分子を自
己組織的に配列することにより、熱による確
率共鳴現象を示すデバイスを構築すること。
本研究を通して、個々の分子物性の総和を超
えた機能の創発を示すこと。 
 
３．研究の方法 
非線形な電子伝達特性を有する分子とし
て、シトクロムｃ、Mn12 核錯体を選んだ。こ
れらの分子には、複数の価数をとることので
きる金属原子が含まれ、かつ価数の変化に対
して分子構造が極めて安定である。また、金
属原子を含む分子の大きさが、およそ 3nm 以
下であるため、トンネリングによる電子の授
受が可能である。このような分子は、金属微
粒子と同じようなクーロンブロッケード現
象を示す。例として Mn12 核錯体の場合につ
いて、概念図を図１に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１．Mn12 核錯体と金属微粒子の電子的類似性  
 
これらの分子をDNAに結合させることによ
り、ネットワーク状に配列した。（図２(b)）
DNA は基板表面で 2 次元のネットワーク構造
を形成することができる。シトクロムｃは多
数のアミン残基が分子の外側にあるため、
DNA のリン酸基と静電的結合を形成する。ま
た Mn12 核錯体には、アニリンを導入し、DNA
のリン酸基と結合を形成するようにした。 
 基板上に形成したMn12核錯体／DNAネット

ワークの上に研究代表者らが開発してきた
傾斜蒸着法を用いて、約 100nm のギャップ間
隔を持つトップコンタクト電極を形成した。
（図２(c)電気特性の計測は、極低温・真空
プローバーを用いて、真空中で 10 K から 300 
K の温度範囲で行った。  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２．(a)Mn12 核錯体の分子構造、(b)Mn12/DNA ネ
ットワークの AFM 画像、(c)ナノギャップ電極を用
いたデバイスの模式図。 
 
４．研究成果 
低温における Mn12/DNA ネットワークの
電流-電圧（I-V）特性をみると、ゼロバイ
アス近傍では、コンダクタンスは完全にゼ
ロであり、正負対称な閾値からの立ち上が
りを示した。また、閾値電圧は温度上昇と
ともにゼロに近づくことも明らかになった。
このような電気特性は、半導体的な電子状
態や Fowler-Nordheim 機構を仮定した通
常のトンネリングモデルでは説明できない。
そこで、分子の酸化還元による電子二準位
系とクーロンブロッケードは電子配置の点
で等価であることに着目して、クーロンネ
ットワークモデルによる解釈を試みた。ク
ーロンネットワークの電流－電圧（I－V）
特性は、  で記述できる
ことが、計算と実験からすでに分かってい
る。図３（a）は Mn12／DNA ネットワークの
電流―電圧（I-V）特性の実験結果（プロッ
ト）と、クローンネットワークモデルによ
るフィッティグの結果（実線）である。I-V
カーブは、このモデルで完全にフィットで
きることがわかる。図３(a)の上部挿入図に
クーロンネットワークモデルの概略を示し
た。このモデルでは、ネットワーク中の複
数のクーロンブロッケードを経由して電流
が流れる。電流経路に存在する複数のクー
ロンブロッケードの電荷蓄積エネルギーの
総和が閾値電圧 Vth に対応する。また、電
流経路の分岐の次元が、ζ値に対応する。 
 



 このような電気的特性が界面の影響では
なく、デバイス内部の分子ネットワークによ
るものであることは、インピーダンス測定の
結果からも支持された。図３(b)はコール－
コールプロットの結果である。明瞭な半円形
のプロットが得られており、デバイス特性に
イオン電流が介在していないこと、単緩和で
あることから、グレインの無い等価回路で表
わされることが明確である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４．(a)Mn12/DNA ネットワークデバイスの I-V
特性：実験データ（黒丸）とクーロンネットワー
クモデルによる計算結果。上部挿入図はクーロン
ネットワークモデルの模式図。(b)Mn12/DNA ネッ
トワークデバイスのインピーダンス測定結果。上
部挿入図は周波数特性。 
 
 Mn12/DNA デバイスに周期的な微弱信号を
入力し、ノイズを混合した場合の入力信号、
出力信号の結果を図４(a,b)に示した。ノイ
ズの振幅が大きくなるにつれて、微小入力信
号と同期した出力が現れる。このときの相関
係数と S／N比を(c)、(d)に示した。S/N 比は
入力ノイズ振幅に対して S/N=40 のピークを
持ち、確率共鳴現象の特徴を良く表している。
この実験では、非線形応答を示すデバイス全
体に、人工的な一種類のノイズを加えた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４．デバイス全体に外部ノイズを与えたときの
(a)入力信号、(b)出力信号、(c)相関係数、(d)S/N
比。 
 
一方、本デバイスは、内部の構成要素であ
る個々の分子も非線形応答を示すことが期
待されるので、これら個々の分子に独立のノ
イズを与えることができれば、より効果的な
確率共鳴現象が観測されるはずである。そこ
で、独立ノイズとして振る舞う熱ノイズを与
える目的で、デバイスの動作温度を上昇させ
た。その結果を図５に示した。図５(a)に示
したように、入力信号は一定であり、人工的
なノイズ注入は行っていない。しかし、温度
上昇とともに、次第に入力と同期した周期信

号が出力に表れる。温度は熱ノイズの振幅に
比例するので、温度の関数として相関係数と
S/N を求めたのが図５(c)、(d)である。独立
かつ複数のノイズが、それぞれ複数の電流経
路に挿入されるので、ピークが現れなくなる
が、S/N がおよそ 300 と著しく増大している
のが分かる。 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５．デバイスの温度を上昇させたときの(a)入力
信号、(b)出力信号、（c）相関係数、(d)S/N 比。 
 
以上のように、個々の分子の特性が創発的
に働き、多くの分子から構成されるデバイス
において確率共鳴現象が発現することを見
出した。 
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