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研究成果の概要（和文）：　近年、ナノワイヤー、分子などナノ量子構造を用いてトランジスタを形成し、その
中における電子のダイナミクスを応用して、エレクトロニクスに新しい局面を拓こうとする研究が重要となりつ
つある。しかし、ナノ構造の物性解明と制御に非常に有効なテラヘルツ（THz）電磁波と極微細なナノ量子構造
との相互作用は極めて弱い。
　本研究では、nmオーダーのギャップを有する極微金属電極をTHz電磁波に対するアンテナとして用いることに
より、回折限界をはるかに超えてTHz電磁波を集光し、極微ナノ構造中の電子状態や伝導ダイナミクスを明らか
にした。

研究成果の概要（英文）：In recent years, it has become important to form transistors using quantum 
nanostructures such as nanowires and molecules, and to apply electron dynamics in these structures 
to open up a new dimension in electronics. However, the interaction between terahertz (THz) 
electromagnetic waves, which are very effective in elucidating and controlling the properties of 
nanostructures, and ultrafine nanoscale quantum structures is extremely weak.
In this study, we focused THz electromagnetic waves far beyond the diffraction limit by using an 
ultrasmall metal electrode with a gap of nm order as an antenna for THz waves, and clarified the 
electronic states and transport dynamics in ultrasmall nanostructures.

研究分野：量子ナノエレクトロニクス

キーワード： 単一分子トランジスタ　テラヘルツ電磁波　ナノギャップ電極　カーボンナノチューブ　フラーレン

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
テラヘルツ電磁波の光子エネルギーは、単一分子やナノワイヤーなど極限ナノ構造内の様々なエネルギースケー
ルと整合するため、電子状態やダイナミクスを明らかにするために適している。しかし、テラヘルツ電磁波の波
長が100ミクロン程度と非常に長いため、ナノ量子構造に集光することができなかった。本研究では、原子スケ
ールのギャップを有する電極をテラヘルツ電磁波のアンテナとして用いることにより、単一分子の振動によるテ
ラヘルツ信号を読み出すことに成功した。本研究は「テラヘルツナノサイエンス」という新しい学問分野が立ち
上がる大きなきっかけとなった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 近年、量子ドット、ナノワイヤー、単一分子など極
微ナノ量子構造を活性層に用いた新規トランジスタ
の研究が注目されている。例えば量子ドットは単一電
子トンネル現象の舞台として、量子技術に広く応用が
検討されている。また、単一分子も分子機能を発揮す
るデバイスとして注目されるとともに、分子振動は量
子力学的な機械振動子としての性質を持っており、新
しい量子情報処理の媒体となる可能性が検討されて
いる。 
 このような極微ナノ量子構造中の量子準位や分子
振動などの素励起のエネルギーは、おおよそテラヘル
ツ（THz）電磁波の光子エネルギーに対応するため、
THz 電磁波を用いることにより、ナノ量子構造の物理
に関する非常に有用な情報が得られると期待されて
いる。 
 しかし、THz 電磁波の波長は数百µm 程度あり、一
方、ナノ量子構造のサイズは sub-nm から数十 nm のオ
ーダーであり、103〜105倍も異なるため、THz 電磁波
とナノ量子構造の相互作用は極めて小さい（回折限界
の問題）。また、一般にナノ量子構造中には極少数の
伝導電子しかおらず、THz 電磁波の吸収は極めて弱い
ため、通常の透過・吸収測定で信号を検出することは
困難であった。 
 
２．研究の目的 
 最近、我々は sub-nm〜数十 nm オーダーのギャップを有する電極を量子ドットや単一分子に形
成し[1-4]、それらを THz アンテナとして用いることにより、単一分子レベルまで THz 電磁波を
集光するとともに[5]、THz 誘起の電流変化を計測することにより、極微弱な THz 信号が測定で
きるようになってきた[6]。また、sub-nm ギャップ中の THz 電界は、真空中のそれに比べて 105

倍も増強され、MV/cm オーダーの極めて強い THz 電界にさらされた電子伝導という非常に興味深
い状況も作り出せることもわかってきた。このように、ちょうど今、THz 電磁波と極微ナノ量子
構造の相互作用の研究は新しいフェーズに入ったと言える。上記のような背景の下、単一分子な
ど新しいデバイスの活性層として注目されているナノ構造中の電子の伝導ダイナミクスをテラ
ヘルツ電磁波を用いて明らかにし、「テラヘルツナノサイエンス」という新しい学問領域を開拓
することを本研究の目的とする。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、単一分子に極微ギャップを有する金属電極を用いて電気的にアクセスする単一
分子トランジスタ（single molecule transistor; SMT）構造を用いることにより、単一分子の
静的特性のみでなく、THz 電磁波を用いた動的な特性を超高感度に測定する実験を行った。単一
分子トランジスタとは、ゲートを有する電界効果トランジスタであり、ゲート電圧を印加するこ
とにより、分子内の静電ポテンシャルや電子数を精密に制御することができる構造である。本研
究では、特に単一分子のソース・ドレイン電極として用いるナノギャップ電極を THz 電磁波に対
するアンテナとして用いることにより、単一分子に長波長の THz 電磁波を集光するとともに、
THz 電磁波により誘起される光電流を信号とすることにより、単一分子が吸収する微弱な THz 吸
収を測定する実験を行った。この構造を用いれば、帯電状態が異なる分子の THz ダイナミクスを
比較するという、STM など他の方法では実現し難い測定も可能である。 
 
４．研究成果 
（１）C60分子の超高速重心運動とバイブロン支援トンネル[7] 
 ナノギャップ電極により測定したい単一分子を捕獲したかどうかを調べるためには、まず電
気伝導測定を行う必要がある。図２(a)は、単一 C60 分子トランジスタの微分コンダクタンス
（¶ISD/¶VDS）を、ソース・ドレイン電圧 VDSおよびゲート電圧 VGの関数として色でマッピングし
たものである（クーロン安定化ダイアグラム）。図中で交差する線は、この試料が単一電子トラ
ンジスタとして動作していることを示している。さらに、クーロン安定化ダイアグラム中に、C60
分子の 33 meV の内部振動モードの励起が観測されており、確かに C60分子がナノギャップ電極
で捕獲されていることが確認される。 
 
 

 
図１ （上）単一分子にナノギャップ

電極を形成した単一分子トランジス

タの模式図、（下）1 nm のナノギャッ

プ中ではTHz電界が105倍程度も増強

される。 
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 次に、フェムト秒レーザーパル
スで励起した広帯域THzパルスを
用いて、単一分子の超高速振動に
関する情報を得ることを考える。
一般に、単一分子トランジスタは
MWオーダーの高い抵抗を有して
いる。従って、単一分子トランジ
スタを用いたシングルショット
の超高速信号の読み出しは不可
能である。 
 この問題を克服するために、
我々は、図３(a)に示すように、時
間領域THz自己相関測定を採用し
た。ビームスプリッターを用い
て、パルスレーザービームを 2つ
の経路に分割し、時間相関を設け
た2発のレーザーパルスを発生さ
せる。この２連のレーザパルスで
InAs ウェハの表面を励起し、時間
相関を持った２連のTHzパルスを
生成する。この THz ダブルパルス
で誘起された単一分子トランジ
スタ内の光電流をTHzパルス間の
間隔tの関数として記録すること
で、THz 放射によって 1 分子内に
誘起された光電流のインターフ
ェログラムを得ることができる。 
 図２(b)の黒線は THz 照射なし
の状態での試料のコンダクタン
スを、また赤線は THz 電磁波で誘
起された電流の変化分を表す。黒
い曲線のピークは、単一 C60分子
トランジスタの電荷縮重点（クー
ロンピーク）に対応している。電
荷縮重点近傍で、非常に小さいが
100 fA のオーダーの THz 誘起光
電流が観測されている。 
 図３(b)は、光電流のピーク位
置にゲート電圧を設定したとき
の、単一 C60分子トランジスタの
THz 誘起光電流の自己相関波形
（インターフェログラム）を示し
ている。中央に明瞭なピークと干
渉パターンが見て取れる。この自
己相関波形をフーリエ変換することで、単一 C60分子の THz スペクトルが得られる。図３(c)に示
すように 2meV（約 500 GHz）と 4meV（約 1 THz）付近に 2つのピークが観測されており、単一分
子トランジスタ構造を用いることにより、1分子の振動スペクトルが測定できることに注目され
たい。 
 観測された２つの低エネルギー励起は、THz 電磁波で励起された C60分子の重心運動と結合し
て電子が伝導するバイブロン支援トンネル（vibron-assisted tunneling）によるものである。
バイブロンとは分子振動を量子化したものである。電気伝導の実験では、トンネル電子を注入す
ることで分子振動が励起され、クーロン安定化ダイアグラムにバイブロンの励起が現れる。一方、
THz 分光測定では、分子振動は THz パルス電界によって励起され、電子の新たなトンネル経路、
すなわち、図２(c),(d)に模式的に示されているようなバイブロン支援トンネリング過程が誘起
される。図２(c)のように最低非占有分子軌道(LUMO)準位が電極のフェルミ準位より上に位置す
る場合、暗状態では電極中の電子は分子内に入ることができない。しかし、THz 放射で C60分子
の重心運動が励起されると、電極内の電子がバイブロンを吸収して分子内にトンネルすること
が可能となる。この場合、分子上の電子数は N から N+1 へと増加し、分子の状態は C60から C60

-

へと変化する。今回の実験だけでは Nを決定することはできないが、Nは 0である可能性が高い
と考えている。一方、図２(d)は、最高占有分子軌道(HOMO)準位が電極のフェルミ準位以下の場
合のバイブロン支援トンネル過程を示している。HOMO にある電子は暗状態では分子外に出るこ
とができないが、THz 電磁波を照射し、分子振動を励起すると、バイブロンを吸収して分子外に
出ることができる。さらに、バイブロンピークの線幅から、C60分子振動の Q 値が 3~5 程度と見

 
図３ (a)フェムト秒レーザを用いたテラヘルツ分光系

の模式図、(b)測定されたテラヘルツ誘起光電流の自己相

関波形、(c)(b)のフーリエ変換から得られたテラヘルツ

誘起光電流スペクトル 

0 5 10 15
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

Ph
ot

oc
ur

re
nt

 (a
rb

. u
ni

ts
)

Energy (meV)

I P
 (a

rb
. u

ni
ts

)

Photon energy (meV)

0.2 meV
C60

I P
 (p

A)

t (ps)

VG = 0.024 V
VDS = 0.1 mV

-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8

0.4

0.5

0.6

0.7

0.8

 

 

I P
 (p

A)

t (ps)

(a)

(b)

(c)

 
図２ (a)単一 C60分子トランジスタのクーロン安定化ダ

イアグラム、(b) VDS = 0.1 mV における暗電流（黒）とテ

ラヘルツ誘起電流（赤）、(c)、(d)は分子振動を介した非

弾性トンネル効果の模式図 
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積もることができる。これは、C60分子上に飛び移った電子が、分子が約 3~5 サイクル振動する
間は分子上に滞在し、その後、分子から電極に飛び降りることを意味していると考えている。 
 さらに、スペクトルをよく見ると、2 meV 付近と 4 meV 付近の分子振動のピークが細かく 2つ
に分裂していることに気づく。2 meV 付近と 4 meV 付近でのピーク分裂の大きさは、それぞれ
0.8 meV と 0.6 meV である。我々は、Au(111)表面上の中性および負に帯電した C60分子のファン
デルワールス密度汎関数を用いた計算を行った[27]。平衡状態における C60分子と Au 表面の距
離は 0.243 nm、振動エネルギーħw は 4.1 meV であった。一方、C60分子が負に帯電すると C60の
LUMO と Au(111)面の間の反結合状態が部分的に占有されるため、系が不安定化する。これにより
平衡距離は中性状態における値より 0.011 nm 長くなり、振動エネルギーは 0.7meV 低下する。こ
の結果は金属電極の鏡像電荷力のみを考慮した場合の単純な予想とは逆の傾向である。我々の
計算は分子の重心運動の周波数が分子の荷電状態に依存していることを示唆しており、その結
果、バイブロン支援トンネルのピークが分裂することが予想できる。実際、観測された分裂の大
きさ(0.6~0.8 meV)は計算された振動エネルギーの変化(0.7 meV)とよく一致している。このよ
うに、単一分子トランジスタ構造を用いることにより、単一電子の充放電に伴う分子の電子状態
の変化を極めて高感度に検出できることがわかって頂けると思う。 
 
（２）フラーレン分子に内包された金属原子のダイナミクス[8] 
 フラーレン分子は、様々な種類の原子や分子をカゴ構造に収容できることが知られている。こ
のような原子や分子を内包したフラーレンは、スイッチング素子や量子情報処理への応用が注
目されている。さらに、内包された原子とフラーレンのカゴとの相互作用に起因する新しい物性
が発現することも知られている。したがって、内包フラーレン分子のダイナミクスを明らかにす
ることは非常に重要である。 
 我々は、C60分子で行ったの
と同じナノギャップ電極を
用いる手法で、金属内包フラ
ーレンの一つであるCe@C82の
THz 分光の実験を行った。基
本的な実験系は前節で述べ
たものと同じであるが、より
広い周波数をカバーするた
めに、光源としてフーリエ分
光器に組み込まれている黒
体輻射光源を用いた。ゲート
電圧を光電流のピーク位置
(VG = -6.82 V; 図４(b)の黒
矢印)に設定したときの単一
Ce@C82 分子トランジスタの
THz 誘起光電流のフーリエス
ペクトルを図４(c)に示す。5 
meV 付近と 15 meV 付近に極
性の異なる2つのブロードな
ピークが観測される。一般
に、単一分子トランジスタに
おけるソース側とドレイン
側のトンネル抵抗は異なり、
この非対称性により、THz 誘起の光電流は光起電力効果で流れる成分があることがわかっている。
従って、この２つのピークの極性の違いは特別なものではなく、またバイアス電圧を変化させる
と極性も変化する。 
 観測されたピークの起源を理解するために、中空のカゴ分子である単一 C84分子の伝導測定を
行い、20 meV 以下の振動モードは存在しないことを確認した。これに対して、C82ケージに金属
原子を注入すると、新たな低エネルギー励起モードが現れる。このことは、5 meV と 15 meV 付
近の 2 つの振動モードが Ce 原子に起因していることを示している。理論計算[9]との比較によ
り、5-6 meV 付近の振動モードは Ce 原子が C82ケージ壁に対して横方向に振動するモードであ
り、15-16meV 付近のピークは Ce-C82の縦振動によるものであると対応づけられる。従来、Ce@C82
分子アンサンブルの THz 測定では、1 meV 付近から 12 meV 付近まで伸びるブロードな構造しか
観測されておらず[9]、2 つのピークを分解して見ることはできなかった。これは不均一広がり
の影響によるものと考えられる。今回、内包 Ce 原子が C82カゴ分子の中で動き回る 2 つのラト
リング（rattling）モードの観測は、単一分子を測定することで不均一広がりを除去して初めて
可能になったと言える。 
 また、光電流のピーク幅は非常に広く、横振動モードのピーク幅は~4 meV、縦振動モードのピ
ーク幅はさらに大きく(~8 meV)なっていた。これらのブロードなピーク幅は、内包された Ce 原
子が弾性を持ったフラーレンカゴ分子と相互作用し、Ce 原子の運動がカオス化するという理論
的な予言[10]と一致している。このようにナノギャップ電極を用いることにより、単一原子のテ

 
図４ (a)Ce@C82 単一分子トランジスタのクーロン安定化ダ

イアグラム、(b)VDS = 0.1 mV における暗電流（黒）と THz 誘
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ラヘルツダイナミクスにも迫ることが可能となった。 
 
（３）単一カーボンナノチューブのテラヘルツ分光と電子状態 
 近年非常に重要性を増している電子材料
がカーボンナノチューブである。単一の単層
金属型単層カーボンナノチューブに電極を
形成し、単一電子トランジスタ構造とするこ
とにより、THz 分光を行った[11]。その結果、
図５に示すように、シャープなサブレベル間
遷移スペクトルを観測した。観測されたナノ
チューブ内のサブレベル間遷移のスペクト
ルは非常にシャープで、半値幅は 0.3 meV 程
度であった。この半値幅の大部分は電極との
トンネル結合によるものかと思われるが、ナ
ノチューブ内の電子の散乱時間が、少なくと
も 10 ps 以上であることが見積もられる。 
 また、観測されたサブレベル間遷移のエネ
ルギーは、これまで知られているカーボンナ
ノチューブのバンドパラメータ（フェルミ速
度 vFと呼ばれる）から期待される遷移エネ
ルギーhvF/2L と一致した。一方、ナノチュー
ブ内では、電子とテラヘルツ電磁波の相互作
用において、電子間の多体効果が誘起され、
それがサブレベル間遷移のエネルギーに影
響を与えるべきであるが、それによる遷移エ
ネルギーのシフトは観測されなかった。電子
間相互作用の効果が顕著に観測できなかっ
たことについては、周辺の電極による遮蔽効
果など電磁場環境の効果を調べていく必要
がある。 
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