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[はじめに] 我々の研究グループでは、熱エネルギーを直接電気エネルギーに高効率で変換することを

可能にする単一分子熱電素子の開発研究を行ってきており、これまでに1分子熱電性能評価に向けた、

温度センサー/マイクロヒーター組込み型 MCBJ（Mechanically-Controllable Break Junction）デバイスを

開発し、金原子サイズ接合における量子化熱起電力の観測などを報告してきた[1]。今回は、接合の形

成・破断を繰り返しながら、その電気伝導度と熱起電力を同時に計測する手法を応用し、金－アルカン

ジチオール－Au 単分子接合の熱電特性測定によるその電子状態評価を試みたので、その結果につい

て報告を行う。 
   

[実験方法] マイクロヒーター組込み型 MCBJ は次のプロセスにより作製した。まず、ポリイミド膜で被覆

したリン青銅基板上に、フォトリソグラフィー法を用いて電極パターンを描画したあと、高周波マグネトロ

ンスパッタ法により Cr/Au（厚さ 3nm/30nm）を蒸着した上でリフトオフすることでマイクロ電極を作製した。

次に、電子線描画法およびスパッタ法を用いて、Al2O3 層を作製した。その後、更に同プロセスを用いて、

Al2O3上に、中央に幅約 100nmの狭窄部を有する Cr/Au接合と Pt細線ヒータを作製した。最後に、反応

性イオンエッチング法を用いてポリイミドを掘削することで、free-standingなCr/Au接合構造を得た。こうし

て作製したナノ接合をアルカンジチオールの 1,2,4-トリクロロベンゼン溶液中にて破断させ、その破断面

に分子を吸着させた上で真空排気を行った。このアルカンジチオールを吸着させた MCBJ 素子を用いて、

ヒータを通電加熱した上で、自己破断接合法 [2] により室温・真空中にてアルカンジチオール単分子接

合の形成・破断を繰り返しながら、その電気伝導度と熱起電力の測定を行った。 
   

[実験結果] 接合の機械的破断過程において計測した 1,6-ヘキサンジチオール（HDT）分子接合のコン

ダクタンスと熱起電力の結果をもとに作成した2次元ヒストグラムを図１に示す。1G0（=2e
2
/h）以上の領域 

では、金原子サイズ接点が有する正の熱起電圧が得ら

れた[1]。これは、金原子サイズ接点の１次元バンド構造

を反映した熱起電力であると考えられる。一方、HDT 単

分子接合の形成を示唆する 0.002G0 以下の領域では、

概ね負の熱起電圧が得られた。この結果より HDT 単分

子接合は、平均的に正のゼーベック係数を持つことが分

かった。これは過去の報告値[3]と良い一致をみる結果

である。講演では、本計測結果から導出できる単分子接

合の電子状態についても発表する。本成果は SCOPE

（122107001）の委託研究に基づくものである。 
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図１. Au-ヘキサンジチオール-Au 分子接合の熱起電
力-接合電気伝導度 2 次元ヒストグラム． 
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