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研究成果の概要（和文）：ディープラーニングシステムの高性能化には、可変抵抗域が大きく、かつ連続的に抵
抗が変化するシナプス動作素子が必要とされている。本研究では、分子圧縮による電子状態変化を利用した新し
いシナプス動作を提案し、その動作実証を行った。得られた結果は、理論予測とも一致した。固体電気化学反応
を利用して、分子を挟む電極間に電圧を印加するだけで分子圧縮を実現する手法も提案、その動作を実証するこ
とで、集積化を含む実用化の可能性も示した。

研究成果の概要（英文）：Synaptic devices that operate with a wider range of analog resistance 
changes are required to improve the performance of Deep Learning systems. In this study, we proposed
 a new type of a synaptic device that operates by compression of a molecule, which causes a change 
in electronic states of the molecule. We demonstrated the operation, which is consistent with the 
theoretical prediction. We also proposed a new method to compress a molecule, in which only a bias 
application to the two electrodes that sandwich a molecule is needed. The method that utilizes an 
electrochemical reaction will enable a future integration of the developed device.

研究分野：ナノ構造物理学

キーワード： シナプス動作素子　脳型情報処理　走査型トンネル顕微鏡　固体電気化学反応

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、人工知能に大きな注目が集まっている。現在の人工知能の多くは、既存のコンピューターとソフトウエア
の組み合わせで動いている。より高度な情報処理を省エネルギーで実現するためには、脳型情報処理に適したコ
ンピューターの開発が不可欠であり、その主要構成要素であるシナプス動作素子の研究が世界中で盛んに行われ
ている。本研究では、新しく見いだした物理化学現象をシナプス動作に利用することで、基礎的な知見の集積に
よる学術への貢献、ならびに、上記社会的要請に応えることを目指した。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
将棋や碁のプロ棋士が人工知能に次々と敗れたことを契機として、深層学習を始めとする人工
知能システムに大きな注目が集まり始めていた。膨大なデータを学習することで、人工知能と気
付かれずに複雑な会話もできるシステムの実用化も目前となっていた。これらのシステムでは、
脳型の情報処理が行われている。本研究開始当初における人工知能システムの主流は、ソフトウ
エアに脳型情報処理の機能を組み込み、それを既存のノイマン型コンピューターで実行するも
のであった。現在（研究終了時点）でも、実用化されている人工知能システムに限って言えば、
この状況は変わっていない。 
現在広く普及しているノイマン型コンピューターは、逐次演算型の情報処理システムであり、プ
ログラム通りに膨大な量の計算を実行できる。従って、プログラムを書き換えない限り、常に同
じ結果が得られる。このため、学習によって判断を変えていく脳型情報処理を実行するためには、
その機能をソフトウエアに組み込むしかない。 
近年、ノイマン型コンピューターの高性能化に伴う消費電力の増大が深刻な問題となってきて
おり、脳型情報処理本来の省エネルギー性をも備えたコンピューターの開発が望まれている。こ
の実現のため、脳型コンピューターの基本構成要素であるシナプスの動作をする素子の研究・開
発が盛んに行われるようになっていた。 
 
２．研究の目的 
脳型情報処理におけるシナプスの役割は、その結合加重を学習によって変化させることである。
表現できる結合加重の値（離散数）が多いほど、その可変抵抗域が大きいほど、より高度で複雑
な情報処理が可能となる。これを実現するべく、様々な不揮発性メモリ素子を用いた研究が行わ
れていた。本研究では、新しく見いだした物理化学現象を素子動作に利用することで、従来素子
を使ってでは難しい「連続的な抵抗変化」と「大きな可変抵抗域」の実現を目指した。具体的に
は、１）分子を圧縮することで、その電子状態が連続的に変化することの実証、２）機械的な駆
動部品を用いずに分子圧縮を実現する手法の確立を目指した。 
 
３．研究の方法 
本研究では、圧縮による電子状態変化を示す分子として、C60分子を用いた。C60分子は対称性が
高く、最高占有分子軌道（HOMO）、最低非占有分子軌道（LUMO）を含む多くの分子軌道が縮退し
ている。圧縮によって分子形状が歪むと、これらの縮退が解けて電子状態が変化することが理論
的に予測されていた。C60分子を２つの電極で挟んだ場合、電極間の抵抗は C60分子の HOMO-LUMO
ギャップ幅で決まる。 
HOMO-LUMO ギャップは、C60 分子の歪み具合に依存して連続的に変化することが理論的にも予測
されていた。このため、まず、走査型トンネル顕微鏡の探針（機械的な駆動部品）を用いて C60
分子を圧縮することで、理論予測通りに電子状態変化が起こるか否かを実験的に確認した。 
続いて、機械的な駆動部品を用いない分子圧縮法として、硫化銀を電極材料に用いる方法を試み
た。硫化銀電極に電流を注入すると、硫化銀表面から銀原子が析出してくる。この析出銀原子に
よって C60分子を圧縮しようというものである。実験では、銀原子析出に必要なエネルギーと C60
分子の圧縮に必要なエネルギーを見積もり、銀原子析出による C60分子の圧縮が可能かの理論的
検証も行った。 
 
４．研究成果 
(1)走査型トンネル顕微鏡の探針を用いた C60分子の圧縮と電子状態変化 
タングステン探針を用いた C60分子の圧縮と、それによる電子状態変化の観測を行った。超高真
空走査型トンネル顕微鏡のロードロック室に C60分子の蒸着源を設置し、予め加熱清浄化してお
いた金表面に C60分子を蒸着した。蒸着量は 1分子層以下とし、探針-金表面間に C60分子が一つ
だけ挟まるようにした。 
C60分子の位置を走査型トンネル顕微鏡観察によって同定した後、探針位置を観察高さ（探針-C60

分子間にトンネルギャップがある）に固定して走査型トンネル分光を行った。その結果（微分コ
ンダクタンス値）を図１(a)に示す。続いて、
探針を固定した位置から表面側に 0.3nm 近
づけてから走査型トンネル分光を行った。
その結果を図１(b)に示す。図中に矢印で示
すピークは、各状態におけるLUMO 準位に対
応しており、圧縮前はフェルミレベルから
0.9eV の位置にあったが、圧縮によってフェ
ルミレベルから 0.6 eV の位置まで下がって
きたことが分かる。圧縮に伴う電子準位の
移動幅は、理論予測ともほぼ一致していた。
この結果、C60 分子を圧縮することで電子状
態が変化することを実験的に確認すること
ができた。 
 

図１ C60分子の微分コンダクタンス測定結果 
(a)圧縮前、(b)圧縮後 



(2)硫化銀探針を用いた C60分子の圧縮と電子状態変化 
硫化銀探針を走査型トンネル顕微鏡の探針として用いることで、機械的駆動部品無しに、電圧印
加のみで C60分子の圧縮を試みた。硫化銀からの銀原子析出量は、硫化銀探針に流れる電流値に
指数関数的に依存することが知られている。この特性を利用して、電子状態変化の探針固定位置
（トンネル電流）依存性を評価した。測定結果の一例を図２に示す。この測定では、試料側電圧
100mV、トンネル電流 1nA ないし 20pA の条件で探針位置を固定した後、走査型トンネル分光を行
った。なお、硫化銀探針からの銀原子析出は、試料側電圧が負の時に起こる。正側では析出は起
こらず、析出していた銀原子があれば、それら
は硫化銀内に戻っていく。 
トンネル電流が大きいと、銀原子析出量が多
くなるので C60分子がより圧縮される。図中、
橙色の曲線がトンネル電流 1nA の位置に探針
を固定して得た結果であり、青色の曲線がト
ンネル電流20pAの位置に探針を固定して得た
結果である。負の電圧領域では、橙色の曲線が
上にあるが、これはフェルミレベル近傍によ
り多くの電子準位があることに対応してい
る。一方、正の電圧領域では、橙色と青色の曲
線はほぼ重なっており、差が無い。これは、正
電圧側では銀原子の析出が起こらず、C60 分子
が圧縮されなかったことを意味している。 
銀原子の析出が起こらないタングステン探針
による測定結果との比較等も行うことで、銀
原子析出によるC60分子の圧縮とそれによる電
子状態が起こっていることを確認した。 
 
(3)集積化・実用化に関する研究 
上記(1)および(2)に記載した研究成果を受けて、実用化に関する研究も実施した。例えば、シナ
プス動作では、学習によって最適化した結合加重（素子抵抗）を保持する必要がある。このため、
析出原子による突起の安定性に関する研究を実施した。特に、シナプス動作ではアナログ的な抵
抗変化の実現が要求される。本研究では、分子圧縮に伴う電子状態変化が連続的に起こることを
利用しているが、分子を圧縮する銀原子突起が連続的に成長し、かつ、任意の原子析出量で安定
な状態を保てることが不可欠である。この確認を行うため、原子析出量に応じた抵抗変化を検出
できる素子構造を作製し、抵抗値（原子析出量）の関数として、保持特性を評価した。その結果、
任意の抵抗値で 1時間以上の保持特性を確認することができた。一般に、抵抗変化は数秒から数
十秒で起こってしまうため、実用化に十分な保持特性があることを確認できたと考えている。 
近年、深層学習に続く脳型情報処理としてリザバー計算が注目を集め始めている。深層学習では
整然と並んだネットワーク構造が用いられるのに対して、リザバー計算ではネットワーク構造
は混沌としたものでよい。極端に言えば、非線形な応答特性を示せば、その内部構造はブラック
ボックスでも構わない。本研究で実証したシナプス素子動作は、銀原子を析出する固体電解質電
極と C60分子を近接して配置するだけで実現できる。これらをランダムに配置すればリザバー計
算に応用できることから、発展研究として、その基本動作実証に繋がる研究も実施した。具体的
には、銀原子析出に必要なトンネル電流が流れる間隔で硫化銀電極をランダムに配置したネッ
トワーク構造を試作した。この周辺に、電流電圧特性評価用の電極を複数配置して応答特性を評
価した。その結果、入力パターンに依存した伝導経路の形成と消滅の確認に成功した。 
 
(4)研究成果の位置づけと今後の展開 
分子の電子状態を利用した素子開発は、分子エレクトロニクス分野における主要目標のひとつ

である。薄膜有機トランジスタを始めとして、数多くの技術が実用化され、学術的にも応用的に

も不可欠な研究分野となっている。当該分野では、単一分子の特性を利用した素子開発を目指し

て、走査型トンネル顕微鏡を用いた研究も進んでいる。一方で、実用化に不可欠な、単一分子の

特性を制御可能な集積化構造の開発が課題となっていた。本研究は、これを解決するものでもあ

る。一方、脳型情報処理の観点では、本研究では新しい原理に基づくシナプス素子動作を実証し

た。従来素子と異なり、固体電解質電極と分子をランダムに配置するだけで容易にネットワーク

構造を形成できることから、当初目標とした深層学習応用に加えて、リザバー計算への適用可能

性も示すことができた。今後、素子動作における物理化学現象の理解をさらに深めることで、実

用化に向けた研究を進めていく予定である。 

図２ 硫化銀探針によるトンネル分光結果 
探針固定時のトンネル電流：1 nA(橙), 20pA(青) 
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