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研究成果の概要（和文）：その場透過電子顕微鏡法を用いて、中空および金属や炭化物を内包したフラーレン分子とカ
ーボンナノカプセルを主構成要素とする、これまでに作製されていない型の単一分子接合デバイスを作製し、そのとき
の原子ダイナミックスを観察した。さらに、同時に、それらと対応させた電気伝導・機械的特性を解析した。本研究で
実施した項目は、(1)分子とカプセルの合成、(2)分子を挟むナノメートルサイズ金属電極とそれらによるナノギャップ
の作製、および(3)電子顕微鏡内における単一分子デバイス作製と構造・物性評価であった。従来不明であった個々の
単一分子デバイスの原子配列と電気伝導特性の相関を実験的に解明できる手法が確立された。

研究成果の概要（英文）：By using in situ high-resolution transmission electron microscopy with a 
piezomanipulation system of nanotips, new types of single molecule devices using hollow and metal- and 
carbide-encapsulating fullerenes and carbon nanocapsules were assembled and the atomic process of the 
assembly was directly observed at the atomic resolution. Simultaneously, the electrical and mechanical 
properties corresponding to the single molecule device structures were investigated. This study was 
categorized into (1) the synthesis of the fullerene molecules and carbon nanocapsules, (2) the 
fabrication of nanometer-sized tips and nanogaps composed with the two nanotips, and (3) the assembly of 
single molecule devices and analysis of the properties inside the microscope. Based on the results of 
this study, the method that can elucidate the atomic configuration and properties of individual single 
molecule devices and their relationship was developed.

研究分野：ナノ工学

キーワード： 単一分子素子　電子顕微鏡　その場観察　フラーレン　カーボンナノカプセル　ナノカーボン　ナノギ
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１．研究開始当初の背景 
 単一分子と金属接点で構成される単一分
子デバイスは、ボトムアッププロセスで作製
される代表的なナノ構造体であり、ナノメー
トルスケールのサイズ効果に起因した特異
な物性を発現し、次世代を担う新たな機能性
デバイスになることが期待されている。しか
し、その微小なサイズは、単一分子デバイス
の合成、構造制御と物性解析を困難なものに
し、マクロレベルの集積化とその特性の利用
を阻んでいる。 
２．研究の目的 
 本研究者がこれまでに開発してきた原子
直視法を用いて、フラーレン分子とカーボン
ナノカプセル（巨大フラーレン分子）を主構
成要素とする、これまでに作製されていない
型の単一分子デバイスを作製し、そのときの
原子ダイナミックスを観察し、さらに、それ
らと対応させた電気伝導・機械的特性を同時
に解析する。本研究だけが明らかにできる構
造・物性研究の結果をもとに、まず、孤立し
た単一の分子を電極間に組み入れるときの
合成プロセスと、原子配列変化と同期して変
動する物性を解明し、応用への道を拓く。 
３．研究の方法 
単一分子デバイスの主構成素材である各
種フラーレン分子を種々の方法で合成し、電
子顕微鏡によって構造を評価した。分子を挟
み、単一分子デバイスの構成要素となるナノ
ギャップ金属電極を作製した。これを用いて、
原子直視顕微鏡内で単一分子デバイスを作
製し、構造と物性を評価した。 
４．研究成果 
(1)各種巨大フラーレン分子の合成 
 巨大フラーレン分子の出発原料として、2
液界面析出法により繊維状の C60 結晶や C70

結晶を作製することができた。また、これら
の繊維状分子結晶の束結晶が作製された。前
記の繊維状結晶を原料として、中空および、
鉄、コバルト、ニッケル、バナジウム、ニオ
ブ、およびそれらの炭化物のナノ粒子を内包
する巨大フラーレン分子が合成された。 

(2)合成された分子の構造評価 
中空のフラーレン分子は球状に近い外形を
示すものが多かったが、内包フラーレン分子
では、内包粒子の外形を反映する多結晶の外

形を示すことが判明した（図 1：炭化ニオブ
を内包した巨大フラーレン分子観察の例）。
内包粒子の調整によって、単一分子デバイス
の中核となる分子の形状を制御できること
が明らかになった。内包フラーレン分子の外
形により、金属電極と接触する形状も決まり、
その界面もこの内包処理によって制御でき
ることがわかった。本項目の実験は、単一分
子デバイスの形状制御の可能性を示す上で
極めて有意義な成果をもたらした。 
内包フラーレン分子を構成要素とする単
一分子デバイスの場合、その物性は外形、炭
素層の数、内包粒子の組成とサイズの他にも、
カーボン／内包粒子界面の構造が影響する。
このため、本項目の実験では、この界面構造
にも注目して評価した（図 2：炭化ニオブを
内包した巨大フラーレン分子内部の炭素／
炭化ニオブ界面観察の例）。界面にある炭化
物の格子面にある組成が界面の格子面間隔
に関わることがわかった。結合種が混合した

界面の格子面間隔は単一種の結合だけが関
与する界面のそれよりも大きくなることが
わかった。本研究では、前記の種々の内包巨
大フラーレン分子について、界面の面間隔を
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調べ、界面構造を決める他の因子との関係を
明らかにした。この成果は、単一分子デバイ
スを設計するときの基礎になるだけでなく、
最近注目されているグラフェンの実装につ
いて、実験的な知見を与えることが示された。 
(3) C60、 C70等の基礎的なフラーレン分子の
分散試料の調整 
フラーレン分子濃度を初め、単一分子接合
に最も適した分子の分散条件を得た。基本的
なフラーレン分子について、観察像とコンピ
ュータでシミュレーションした像を比較し
た（図 3：フラーレン C60分子の観察像とシ
ミュレーション像の対比）。この結果、最も
小さなフラーレン分子である C60分子であっ
ても、分子の方位や分子が電極等に接触して
いるサイトを同定できることを明らかにし
た。この成果は、本研究で開発する単一分子
デバイス研究法の解析精度の高さを裏付け
るものとなった。 
(4)分子を挟み、単一分子デバイスの構成要素 
となるナノギャップ金属電極の作製 
機械的破断法とエレクトロマイグレーシ
ョン法でナノギャップが形成される過程を
原子直視観察し、ナノギャップ形成の条件を
明らかにした（図 4：プラチナのナノギャッ
プ電極の観察例）。特に、エレクトロマイグ
レーションがアンジップ過程で進行するこ
とを初めて示すことができた。さらに、印加
電圧と形成されるギャップ間隔の関係を明
らかにした（図 5：プラチナのナノギャップ
電極形成の電圧依存性の例）。以上の成果は、
いずれもナノギャップ形成の工学的基礎と
なるものであり、単一分子デバイスを初め、
ナノ構造に関わる微細加工の発展に大きく
貢献している。 
 

 
 (5)原子直視顕微鏡内における単一分子デバ
イス作製と構造・物性評価 
高分解能透過型電子顕微鏡内部で、種々の
単一分子デバイスを作製した（図 6：コバル
ト内包巨大フラーレン分子を金ナノギャッ
プ電極で挟んだ単一分子デバイスの観察例）。
この過程を原子直視観察して、そのダイナミ
ックスを明らかにした。さらに、形成された
種々の単一分子デバイスの各構造に対応し
た機械的特性と電気伝導特性を明らかにし
た（図 7：炭化コバルト内包巨大フラーレン
分子を金ナノギャップ電極で挟んだ単一分
子デバイスの電流－電圧特性の測定例）。フ
ラーレン分子を構成要素とする単一分子デ
バイスの電気伝導特性には、炭素積層方向の
伝導よりも、最外殻炭素層の伝導が大きく寄
与することがわかった。この結果は、このデ
バイスの形状と構造を観察し、同時に電気伝
導特性を把握して初めて得られるものであ
り、他のいかなる手法でも導出することがで
きない本手法の独自性と優位性を明確に示
すものである。 
以上、本研究では、新しい種の分子を合成
して、これまでにない単一分子デバイスを合
成し、研究代表者が開発してきた原子直視法
を用いて、材料も手法も独創的な調査が進め
られた。孤立した単一の分子を金属ナノギャ
ップ電極に組み入れるときの合成プロセス
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と、原子配列変化と同期して変動する物性が
解明され、こうした単一分子を実用段階に応
用する基礎が本研究により築かれた。本研究
で開発された手法は、単一分子デバイス研究
に新たな展開をもたらすものである。 
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