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研究課題名：新規ナノカーボン材料の表面／界面修飾による特性制御とデバイス応用  
研究目標： 
グラフェンやカーボンナノチューブ等のナノカーボン材料は、従来の半導体材料を驚愕する特長

を有するため、新機能材料として注目を浴びている。本研究では、グラフェンやナノチューブ等の

ナノカーボン材料を用いて、その表面を修飾して伝導特性を制御し、新規物性の顕現とその特性評

価、および、デバイス応用への展開をはかる。 

【平成２５年度実績】 
本年度は、本研究領域の「分子アーキテクト」の土台となるグラフェンの実用化技術を提供する

ことを目的し、従来不可能であった絶縁基板上に直接グラフェンを成長する技術を開発することを

目指した。 
Si酸化膜を堆積したSi基板上に、炭素源となるアモルファスカーボン（a-C）と、金属触媒とな
るNiを蒸着する。この試料を真空下で加熱することにより、a-CはNiの触媒作用を受け界面にグラ
フェンが形成される（図1(a)）。合成過程後ウェットエッチングにより金属を除去し、グラフェン
を露出させ評価を行った。グラフェン特有のGおよびG’ピークが観測されていることから、基板
上へのグラフェンの合成に成功したことが分かる。さらに、グラフェンに電極を形成し、電気特性

を測定したところ、その移動度は数百cm2/Vs となり、CVD法を用いた多層グラフェンと同等の値
を得ることができた（図1(b)）。一方、Ni/a-C基板を真空下に置きレーザを照射することで、a-CはNi
の触媒作用を受けグラフェンが形成されることが分かった。さらに、レーザを走査することでグラフェ

ンが連続的に合成され、チャネルの形成が可能となり、グラフェンの合成と同時にデバイスを作製する

ことができることを明らかにした。 
次に、低消費電力で動作するデバイスの作製を目指して、有限雑音強度下でカーボンナノチュ

ーブ電界効果トランジスタが生態系に代表される確率共鳴現象を振る舞うか観測して確率共鳴素

子を作製し、微弱な信号を検知することを可能にした（図２）。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
【今後の計画】 
以上からアニール法またはレーザ照射法により、絶縁基板上に直接グラフェンの合成を特徴付け
る結果が得られ、FETとして動作させることに成功した。しかしながら、高性能デバイスとして動
作させるためにはさらに結晶性を向上する必要がある。各膜の膜厚、レーザの強度等を変化させる
ことにより、高品質グラフェンの作製を目指す。次に、グラフェン上に機能分子を修飾することを
行う。これは、A01班との共同研究として行う。 
また、カーボンナノチューブに機能分子を吸着させ、有限雑音強度下で確率共鳴現象を振る舞う
か観測することを目指す。これは、A04班との共同研究として行う。 

図１．(a)絶縁膜上の直接グラフェン合成法、

(b)得られたグラフェンの電気特性 

0 0.1 0.2
0

0.2

0.4

0.6

Noise intensity (V)

C
or

re
la

tio
n 

co
ef

fic
ie

nt

  N = 1
  N = 2
  N = 8
  Calculation

∑

Input

Vin

Noise

VDS

IDSN

IDS3

IDS2

IDS1

Output

Iout

CNT-FET

∑

Input

Vin

Noise

VDS

IDSN

IDS3

IDS2

IDS1

Output

Iout

CNT-FET

図２．カーボンナノチューブを

用いた確率共鳴素子の特性 
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110107, 2013. 
[2] Silicon-Nitride-Passivated Bottom-up Single-Electron Transistors, G. Hackenberger; Y. Azuma; S. 
Kano; D. Tanaka; M. Sakamoto; T. Teranishi; Y. Ohno; K. Maehashi; K. Matsumoto; Y. Majima, Jpn. J. 
Appl. Phys., 52, 110101, 2013 
[3] Floating-Bridge Structure of Graphene with Ionic-Liquid Gate, Y. Yamashiro; Y. Ohno; K. 
Maehashi; K. Inoue; K. Matsumoto, Physica Status Solidi, C 10, 1604-1607, 2013 
[4] Selective Ion Sensors Based on Ionophore-Modified Graphene Field-Effect Transistors, K. 
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2013 
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2013 
 
【学会発表】 
[1] "Graphene Field-Effect Transistor for Biological Sensing Applications", Y. Ohno, Dec. 15-18, 2013 (Las 
Vegas). (招待講演) 
[2] “Graphene  Field-Effect Transistor-Based Influenza-Virus  Detection”, T, Oe, Y. Ohno, K. Maehashi, K. 
Matsumoto, Y. Watanabe, K. Ikuta, T. Kawahara, and Y. Suzuki, 26th Int. Microprocesses and 
Nanotechnology Conference, Nov. 5 - 8, 2013 (Sapporo). 
[3] “Direct  Graphene  Synthesis  on  Insulated  Substrates  Using  Ni/Pd  Catalytic  Layers”, T. Ikuta, Y. Ohno, K. 
Maehashi, K. Inoue and K. Matsumoto, 26th Int. Microprocesses and Nanotechnology Conference, Nov. 5 - 
8, 2013 (Sapporo). 
[4] “Floating-Bridge  Graphene  Devices  on  Ionic  Liquid”, Y. Yamashiro, Y. Ohno, K. Maehashi, K. Inoue, 
and K. Matsumoto, 26th Int. Microprocesses and Nanotechnology Conference, Nov. 5 - 8, 2013 (Sapporo). 
[5] “Laser-Irradiated   Direct   Synthesis   of   Graphene   and   Device   Application”, K. Koshida, Y. Ohno, K. 
Maehashi, K. Inoue, and K. Matsumoto, 2013 Int. Conf. Solid State Devices and Materials, Sept. 24 – 27, 
2013, (Fukuoka). 
[6] “Floating-Gated Memory Based on Carbon Nanotube Field-Effect  Transistors  with  Si  Floating  Dots”, K. 
Seike, Y. Ohno, K. Maehashi, K. Inoue, and K. Matsumoto, 2013 Int. Conf. Solid State Devices and 
Materials, Sept. 24 – 27, 2013, (Fukuoka). 
[7] “Fabrication  of  graphene  devices using resist-free  process”, M. Nakamura, Y. Ohno, K. Maehashi, K. 
Inoue, and K. Matsumoto, 2013 Int. Conf. Solid State Devices and Materials, (2013) Sept. 24 – 27, 2013, 
(Fukuoka). 
[8] “Graphene-Based  Devices  for  Chemical  and  Biological  Sensors”, K. Maehashi, Y. Ohno, K. Inoue and 
K. Matsumoto, 2013 JSAP-MRS Joint Symposia Sep. 16-20, 2013 (Kyoto). (招待講演) 
[9] “Application  of  Sensor  Array  using  CVD-Synthesized  Graphene”, M. Z. Nursakinah Binti, Y. Ohno, S. 
Okamoto, K. Maehashi, K. Kawahara, H. Ago, and K. Matsumoto, 2013 JSAP MRS Joint Symposia, Sept. 
16 – 20, 2013 (Kyoto). 
[10] “Efficient  suppression  of  carrier  scattering  at  the  interface  between  reduced  graphene  oxide  flakes”, R. 
Negishi, M. Matsuzaki, Y. Ohno, K. Maehashi, K. Matsumoto, and Y. Kobayashi, 2013 JSAP MRS Joint 
Symposia, Sept. 16 – 20, 2013 (Kyoto). 
[11] “Horizontally  Aligned  Carbon  Nanotube  Field-Effect  Transistor  for  Biosensing  Application”, Y. Ohno, 
S. Okuda, K. Maehashi, and K. Matsumoto, 2013 JSAP MRS Joint Symposia, Sept. 16 – 20, 2013 (Kyoto). 
[12] “Raman  Spectra  Mapping  of  Self-aligned  Carbon  Nanowalls”, T. Kawahara, S. Yamaguchi, Y. Ohno, K. 
Maehashi, K. Matsumoto, K. Okamoto, R. Utsunomiya, T. Matsuba, Y. Matsuoka, and M. Yoshimura, 2013 
JSAP MRS Joint Symposia, Sept. 16 – 20, 2013 (Kyoto).  
[13] “Detection   of   Protein   by   Reduced   Graphene   Oxide   Field-Effect   Transistor”, M. Hasegawa, Y. 
Hirayama, Y. Ohno, K. Maehashi, and K. Matsumoto, 2013 JSAP MRS Joint Symposia, Sept. 16 – 20, 2013 
(Kyoto). 
[14] “Direct   Graphene  Growth   with  Multi  Metal   Layers   without   Using   Chemical   Vapor  Deposition”, T. 
Ikuta, K. Gumi, Y. Ohno, K. Maehashi, K. Inoue, and K. Matsumoto,  2013 JSAP MRS Joint Symposia, 
Sept. 16 – 20, 2013 (Kyoto).  
他 23件 
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A03 班 研究代表者 産業技術総合研究所・ナノシステム研究部門・副研究部門長・浅井 美博 
 研究分担者 産業技術総合研究所・ナノシステム研究部門・主任研究員・中村 恒夫 

研究分担者 産業技術総合研究所・ナノシステム研究部門・研究グループ長・宮崎 剛英 
研究協力者 産業技術総合研究所・ナノシステム研究部門・JSPS 外国人特別研究員・ 

Marius E. Bürkle 
研究課題名：単一分子と組織化分子ネットワークの非線型伝導理論 
 
研究目標： 
電流の揺らぎとバラつきはナノ構造体材料に共通の問題である。ナノエレクトロニクス分野におい

てもこの問題は深刻である。単一分子系ではブレークジャンクション法を用いた電流平均値の実験

測定研究が進んでおり、理論との協働を通じて多くの事を明らかにしてきた。「揺らぎとバラつき」

問題の題材として単一分子系は最適な系であり、この系で理論と実験の協働研究を一層進める。更

に野心的な試みとして「単一分子メモリ」間の相互作用を利用したネットワーク記憶などの問題が

考えられるが、「揺らぎとバラつき」の研究成果に根差した新たな理論提案を行う予定である。 
 
【平成２５年度実績】 
 電流ノイズにはいろいろな起源があるが、物理的に本質的・根源的で不可避なノイズは温度ノイ

ズとショットノイズの二つのみである。これらの二つのノイズは、如何にデバイスを完璧に作製し

ても不可避である。前者の起源は文字通り温度揺らぎであり、後者の起源は量子揺らぎである。後

者をも少し説明すると、波動的な電子のつくる電流ではあるが量子力学的な二重性の為に粒子性が

顕在化する事が知られている。例えば、電流の時間依存性を計測すると電子粒子の通過をカウント

出来るようになる。この事に由来するノイズがショットノイズである。極めて量子的なノイズであ

るが、半導体量子ドットの実験では極めて高温までこのショットノイズが観測され、それを用いた

確率共鳴まで実現している。 
 理論的な興味として、ショットノイズに温度効果を取り入れると、どうなるであろうか？おそら

く、温度ノイズとショットノイズを統一的に議論出来るようになると期待できる。そのような理論

研究を行った。電子・フォノン散乱効果を加え、更に電流のみならずフォノン流も計算した上で、

両者の自己無道着計算を行う。その上で電流揺らぎを計算した。低エネルギー・フォノンの影響も

きちんと計算に取り入れているので、温度依存性も精度よく取り入れる事が出来る。今年度は、ま

ず低温でのショットノイズの電圧依存性に電子・フォノン散乱に由来すると思われるキンク構造が

現れる事を見出した。 
 
【今後の計画】 
 ショットノイズに対するフォノン効果の研究関しては“拡張揺らぎの定理”の問題とも関連して

おり、その観点からの基礎的な理解を更に深める必要がある。そういった研究を進める一方で、温

度依存性や物質依存性を系統的に調べ、それらを基礎としてショットノイズのパワースペクトルの

理解を進める予定である。前半部に関しては、単分子系のショットノイズの精密計測実験は大変難

しく、実施する事ができる実験グループは相当少数であるため、領域外・海外実験グループとの共

同研究を視野にいれた理論研究を進める。後半部に関しては、研究により得られた知見を A04 班

葛西グループと共有し、分子系におけるショットノイズを用いた確率共鳴現象の実現に向けて助力

したいと考えている。 
 一方、ネットワーク記憶など、より進んだ情報処理を分子ネットワークで実現する為の基盤理論

研究を、上記の研究に加え今後行っていきたいと思っている。具体的には、抵抗変化型メモリのメ

モリ間の相互作用に関して、その物質依存性を第一原理計算により見積もり、その情報をもとにネ

ットワーク記憶機能と物質材料の間の対応関係を明らかにしたいと考えている。これに関しては

A03 班の公募班中山グループ、内藤グループおよび、A04 班の公募班長谷川剛グループ等と協力し

て研究を進めて行きたいと考えている。 
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【成果リスト】 

論文および図書 

① L.A. Zotti, M. Bürkle, F. Pauly, W. Lee, K. Kim, W. Jeong, Y. Asai, P. Reddy and J.C. Cuevas, ”

Heat dissipation and its relation to thermopower in single-molecule junctions”, New J. Phys. 

16, 015004-1-25 (2014). 【IF=4.063@Fy2012】 

② H. Nakamura, T. Ohto, T. Ishida, and Y. Asai, “Thermoelectric Efficiency of Organometallic Complex 

Wires via Quantum Resonance Effect and Long-Range Electric Transport Property”, J. Am. Chem. 

Soc. 135, 16545−16552 (2013).【IF=10.677@Fy2012】 

③ Takehide Miyazaki, Hisao Nakamura, Kengo Nishio, Hisashi Shima, Hiroyuki Akinaga, and 

Yoshihiro Asai, ” First-Principles Transport Modeling for Metal/Insulator/Metal 

Structures”, JPS Conf. Proc. 012075-1-6 (2014).（プロシーデイングス・ペーパー） 

 

学会発表 

① Marius E. Bürkle, Thomas Hellmuth, Fabian Pauly and Y. Asai,“Thermoelectric transport through 

single molecule junction”, APS March meeting 2014, 2014/03/05, Denver, U.S.A. 
② Yoshihiro Asai,”Non-equilibrium Low-Energy Transport Physics of Electron and Phonon 

at Nanoscale”, 16th International Workshop on Computational Electronics, Nara, Japan, 
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A04班 研究代表者 北海道大学大学院情報科学研究科・准教授・葛西誠也 
  
研究課題名：単一分子集積ネットワークによる情報処理機能実装と信頼性向上 
研究目標： 
単一分子技術の情報処理への展開における課題は、単一分子の機能とサイズを活かしつつ著しいゆ

らぎを克服する論理表現と演算手法を見出すことである。本研究の目的は、単一分子系に相応しい

ブール論理演算手法と技術の開拓、および、確率共鳴現象にもとづく単一分子デバイス動作信頼性

向上である。 

【平成２５年度実績】 

（１）基本しきい値論理回路を化合物半導体 GaAsナノワイヤ電界効果トランジスタ（FET）ネッ
トワーク上に設計・試作し、２入力 NOR論理演算動作を実現した。同ネットワーク回路の物理構
造を変えずに論理関数の変更を可能にするために、外的信号によるしきい値制御手法を検討し、ト

ランジスタのゲート絶縁体における電子捕獲放出を利用した方法を提案するとともに素子試作評

価を通し、ゲート電圧印加によるしきい値制御を実験実証した。 

（２）化合物半導体 GaAsナノワイヤ FETを用い、分子材料ポルフィリンの離散電荷充放電プロセ
スダイナミクスの検出に成功した。具体的にはポリフィリンの電荷状態変化をナノワイヤの電位変

化として捉え、ナノワイヤ FETの雑音スペクトル変化より検出する（図１）。相対的に分子よりサ
イズが大きい素子で限定された数の分子の離散的現象を捉えるメカニズムを検討し、等価回路モデ

ルを用いドレイン側ゲート端に位置する分子が選択的に応答することが解った。 

（３）グラフェンの単純なナノサイズ３分岐接合（グラフェン TBJ）によって NOTゲート動作を
実現した。信号反転はグラフェンのキャリア極性のゲート制御にもとづいている。グラフェン TBJ
は特有の非線形特性によって ANDおよび ORゲートとして動作可能であることから、本成果によ
りグラフェン TBJ のみでブール代数完全系を構成可能、すなわち全ての論理回路を TBJ のみで実
現できることになった。 

（４）生物粘菌アメーバに倣った最適化問題解探索アルゴリズムを、容量素子と非線形素子のネッ

トワークによって電子的に実装することに成功した（図２）。また、システムの構成素子にゆらぎ

を与えることにより、制約充足問題の解探索が可能であることを示した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
【今後の計画】 
・A01班小川研・田中研とグラフェンナノリボン TBJ素子の開発の継続実施 
・A02班松本研と CNT確率共鳴に関する研究の継続実施 
・A04班内ミーティングを実施した。班内の共同研究に向け、分子物性と情報処理要素機能のマッ
ピング・マッチング作業を進めている。領域内への展開も検討。 

 
図１．GaAsナノワイヤ FETによる分子電荷ダイナミクス検出 
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