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研究成果の概要（和文）：単一分子接合の構造とトンネル伝導の機構を原子レベルで明らかにすることが研究期
間全体を通じた本研究課題の一つの目標であるが、三脚型分子の架橋構造の推定と伝導特性（Small 17, 
2006709 (2021).）の解明が代表的な成果となった。通常の単一分子接合ではチオールアンカーなどを用いて電
極と接合させるが、より安定な接合を維持するため、アンカー部位と分子骨格の間でπ共役が維持された新たな
三脚型分子の架橋構造と伝導特性を明らかにした。特に架橋構造の解析には、測定で得られた電流―電圧曲線に
対して教師なしクラスタリングを導入し、データ科学の観点からも新たな解析方法を提案することができた。

研究成果の概要（英文）：Single-molecule devices attract attentions because of possible bottom-up 
construction, potential for device miniaturization, and utilization of unique electrical responses 
of organic materials. Since it is not possible to directly observe the bridging structure of the 
molecule between electrodes, the presence of the molecule should be confirmed through the 
current-voltage characteristics. We have developed a method to unveil the junction structures by 
combining the break junction technique, unsupervised clustering, and first-principles calculations 
and applied it for a tripodal anchoring molecule. 

研究分野： 物理化学

キーワード： 第一原理計算　伝導計算　単一分子接合　密度汎関数法　非平衡グリーン関数法

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
人間が作ることのできる最小単位の部品である分子１つを電極間に架橋した単一分子接合は、電子デバイスの小
型化や有機物ならではの電気応答の利用に向けて研究が進められている。単一分子の架橋構造を直接視認するこ
とはできず、電気伝導度の計測を通じて分子架橋を確認することになるため、単一分子デバイスの電気伝導特性
の計測と評価の手法を確立することは重要な課題である。我々は、ブレークジャンクション法と教師なしクラス
タリング、第一原理計算を組み合わせることで、架橋構造の特徴に従って電気伝導度を分類する手法を開発し、
３脚型アンカー部位を用いた分子の架橋構造解析に応用した。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
単一分子接合は、金属の細線を引き延ばし、破断した隙間に分子が架橋することで形成される。
分子は最小の素子とみなせることから、このような系を用いて単一分子の電気伝導度や電流―
電圧特性が測定されてきた。近年では、電極間距離を変化させて機械的刺激を加えることで化学
結合の開裂や化学反応を起こし、効率的な伝導度スイッチや、電界を利用した新奇な化学反応経
路の開拓へつなげようという研究が盛んに行われている。しかし実験的に分子構造の変化を追
跡している指標は電気伝導度であって、原子構造が見えているわけではないため、望みの変化が
本当に起こったかを確かめるのは難しい。第一原理計算を用いると分子構造に対応する電気伝
導度を計算することが可能であるが、その計算コストの大きさから安定構造周辺の構造のみを
探索することが一般的であった。一方で、古典力場を用いて分子接合破断のシミュレーションを
行い、そのスナップショットに対して第一原理計算を行って電気伝導度を算出するという試み
が報告されている。しかし、実験と対応させて分子構造の議論を行うためには電流－電圧特性の
計算が必須であるが、そこまで踏み込んだ研究例は報告されていない。破断過程の電流－電圧特
性がシミュレーションできれば、より精密に分子接合の構造を規定できるだけでなく、機械的刺
激や電界による化学反応を微視的な観点から設計することにつながる。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では、原子・分子レベルで構造を知ることが可能なシミュレーションと第一原理計算、
機械学習を組み合わせた統計的な理論計算を実行し、分子架橋構造と電気伝導特性の解明を目
指す。 
 
３．研究の方法 
 
①分子の架橋構造についての豊富な情報を含む電流－電圧特性を、分子構造に対応させて分類
する手続きを確立し、架橋構造の特定を可能とする。 
②破断過程で化学反応が起こることが期待される分子に対してシミュレーションを行い、反応
確率と反応が起こる条件を原子・分子論的観点から明らかにする。 
 
４．研究成果 
 
単一分子接合の電気伝導度を測定するために広く用いられているブレークジャンクション法と
は、電気伝導度を測定しながら金の細線をゆっくり引き延ばして破断させるという方法である。
ある確率で分子が電極間に架橋すれば、電気伝導度のヒストグラムに分子の電気伝導度がピー
クとして現れることから、架橋した分子の電気伝導度を知ることができる。この測定は金の細線
の破断を数万回繰り返して積算し、その結果は一般的に幅広い電気伝導度ヒストグラムとなる。
このような幅広い分布は、複数の異なる分子架橋構造が異なる電気伝導度を示すことから生ま
れると考えられているが、架橋構造に対応してピークを分類することは容易ではない。 
一方で、ブレークジャンクション法の測定データは比較的短時間に数万ものデータが得られ、ま
たそのデータは数種類に分類可能であると考えられることから、データサイエンスの手法の応
用に適していると考えられる。本研究では、効果的に電極間の電子輸送を可能とする 3脚型アン
カー部位を持つ分子の解析を行った。電気伝導度の測定から得られた幅広い伝導度ヒストグラ
ムに隠れた分子架橋構造を分類するため、平均の電流電圧曲線と個々の電流電圧曲線の間の類
似度を指標とした教師なしクラスタリングを適用した。クラスタリングの結果、全データを 3つ
の電気伝導度ピークに分類することができた。第一原理計算による架橋構造探索の結果によっ
ても 3種類の架橋構造の存在が示唆されたことから、3種類の異なる架橋構造に由来する 3種類
の電気伝導度が測定されたと結論づけることができた。この手法は、複数の架橋構造を持つ単一
分子接合の解析に有用であると考えられる。 
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