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あらまし 昨今非常にホットな研究テーマとなっている AI ハードウェアとは対照的に，ニューロモルフィッ
クハードウェアは神経科学に基づいており，スパイキングニューロンとその高密度で複雑なネットワークの両方
を構築することが「知能」を得るために不可欠である．しかしながら，現在のニューロモルフィックデバイスの
集積密度は，人間の脳に比べはるかに及ばない．本論文では，単層カーボンナノチューブ（SWNT）とポリオキ
ソメタレート（POM）の複合体が形成した動的で非常に高密度のネットワークからなる分子ニューロモルフィッ
クデバイスに関して得られた実験結果を中心に，最近得られた結果を加えつつ解説する．
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1. ま え が き

近年，脳型コンピューティングが知的で堅牢で低消

費電力のコンピューティングを実行可能と期待され

ており，大きな注目を集めている．その一方で，ノイ

マン型ベースのコンピュータのうち，従来のアルゴ

リズムベースのコンピューティングの重要性が低下す

る可能性がある [1]．これまで，MIT や NVIDIA の

Eyerissプロセッサ [2]，機械学習スーパーコンピュー

タ（DaDianNao）[3]，市販の汎用グラフィック処理ユ

ニット（GP-GPU）などのノイマン型シリコンベース
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の AIアクセラレータを使用して，学習認知能力を有

するデバイスを実現しようとしてきた．上述のシリ

コンベースのニューロアクセラレータはそのような知

的機能を提供する．しかしながら，それらは高度なコ

ンピュータ科学と工学を融合することにより実現して

いるものの，現代の神経科学に基づいていないため，

その用途は現状パターン分類や推論などに限定され

ている．一方，ニューロモルフィックハードウェアは，

ニューロサイエンスに基づいており，より高レベルの

脳機能を再現する優れた機会を提供してくれる．現代

のニューロモルフィックハードウェア（例えば，IBM

のニューロシナプスチップ（TrueNorth）[4]，アナロ

グまたはデジタルニューロモルフィック集積回路 [5], [6]

など）では，神経インパルス（スパイク）生成を模倣

する人工スパイクニューロン及びそれらの高密度で複

雑なネットワークの構築が必要である．スパイクを使

用して神経細胞情報をコード化することは，ノイズが

多く信頼性の低い環境で神経細胞膜（能動伝達ライ

ン）への作用を伝達する上で機能的に重要である [7]．

スパイキングニューラルネットワークを実用化するこ

とによる有用性はいまだ不明である．しかしながら，

大規模スパイクニューラルネットワークによって生成
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された複雑で自発的なダイナミックスが未知音源の分

離 [8]，リザバーコンピューティング [9]などに役立つ

ことが最近になって実証されてきている．

現在のニューロモルフィックハードウェアはシリコ

ン相補型金属酸化物半導体（CMOS）のみで構成さ

れており，現在のニューロモルフィックシステムでは，

潜在的な知的情報処理能力を直接表す集積密度と配線

の複雑さの両方が人間の脳に比べはるかに低い [10]．

本論文では，現在のシリコン CMOSアナログ及びデ

ジタルニューラルプロセッサに代わるものとして，ポ

リオキソメタレート（ポリ酸，POM）[11] と複合体

を形成した単層カーボンナノチューブ（SWNT）のラ

ンダムネットワークで構成される，非常に高密度の分

子ニューロモルフィックネットワークデバイスを紹介

する．

アナログのニューロモルフィックハードウェアを構

築するためには，シナプスデバイスとニューロン膜の

少なくとも 2種類のデバイスが必要である．シナプス

デバイスは，ニューロンデバイスの軸索ワイヤと樹状

ワイヤとの間の交差点にあり，その結合強度が記憶さ

れている記憶接合部として機能する．これまでにカー

ボンナノチューブ (CNT)ネットワークからなるシナ

プスデバイスが提案されている [12]．ニューロンデバ

イスはスパイク（神経インパルス）を生成し，軸索と

樹状突起相当のワイヤを介して別のニューロンにイン

パルスを伝達する [13]．このようなニューロンデバイ

スは，材料科学における最近の著しい進歩にもかかわ

らず，深く研究されていない．金属 CNTベースの導

体は豊富なダイナミックスで大きな電気ノイズを生成

するため，SWNT はニューロンデバイスの材料とし

て優れた候補となる [14]～[16]．更に，SWNTの電子

状態と伝導特性は，吸着された分子種の種類によって

大きく異なることも報告されている [17], [18]．ケギン

型ポリ酸（POM）の一種であるホスホドデモリブデ

ン酸（H3PMo12O40，以下 PMo12）は，高配向性熱

分解グラファイト（HOPG）上で可逆的な多電子酸化

還元特性 [19]～[21]，電子的汎用性 [22], [23]，負性微

分抵抗（NDR）[24]を示すことが報告されている．

本論文では，大規模なスパイキングニューラルネッ

トワークを模倣した高密度で複雑なスパイキング分

子（PMo12 粒子 [25]）のネットワークからなる複雑な

SWNT/POM ネットワーク分子ニューロモルフィッ

クデバイスを紹介する．製作した SWNT/POMネッ

トワークにより得られた実験結果に基づいて，最初

にその NDR と雑音特性を議論し，次にその集団的

インパルス発生を実証した．可能性のあるインパル

ス生成メカニズムを明らかにするために，分子接合

の二次元（2D）構造を仮定したネットワークの抽象

モデルを提案し，実験結果をよく再現した．更には，

ネットワークの基本的な学習能力をシミュレーション

し，SWNT/POM ネットワークモデルがリザバーコ

ンピューティング [26], [27]に利用可能であることを示

した．

2. 結 果

原子間力顕微鏡 (AFM)によって観察した Si基板上

に個別に配置した SWNT/POM複合体の典型的な構

造を図 1a に示す．バンドルの SWNT 及び吸着され

た POM粒子の両方は，数ナノメートルの直径を有す

る．複合体の全厚は約 10 nm である．点接触電流イ

メージング（PCI-）AFM [18], [28], [29]によって個々

の錯体において測定された電流–電圧（I-V）特性を図

1bに示す．

AFMコントローラでは電圧掃引速度はミリ秒オー

ダーに固定されていて速いため，この測定は予備的な

チェックに用いた．SWNT/POMデバイスのNDR特

性のためにバイアス電圧が増加するにつれ，電流は非

単調に増加し，幾つかのピークが見られた．POM粒

子に起因する NDRは，POMの多重酸化還元反応の

結果であると考えられる．NDRのピーク位置は，電

気陰性度と還元電位とに密接に関係していると考えら

図 1 SWNTポリ酸複合体 [30] (a) SWNT/POM複合体
の AFM像（スケールバー = 200 nm）．（挿入図）既
報のX線結晶構造から再現した PMo12 の分子構造．
(b) PCI-AFM によって測定された SWNT/POM

複合体の I-V 特性．幾つかの NDR ピークがみら
れた．

Fig. 1 SWNTs complexed with POM. [30] (a) AFM

image of the SWNT/POM complex. (Inset)

Molecular structure of PMo12, reproduced

from its reported X-ray crystallographic struc-

ture (scale bar = 200 nm). (b) I-V charac-

teristics of the SWNT/POM complex, mea-

sured by PCI-AFM, where several NDR-

related peaks are observable.
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図 2 SWNT/POM ネットワークデバイスの電流測定と
雑音発生 [30] (a) SWNT/POM 複合体ランダム
ネットワークの模式図．(b) 六つの電極を配置した
基板の写真．基板全体が SWNT/POM 複合体ラン
ダムネットワークで覆われている．(c) サンプル A

における，バイアス電圧 VB が 0 V から 125 V ま
で段階的に増加した際の電流の経時変化．

Fig. 2 Experimental setup and noise generation of

the SWNT/POM network. [30] (a) Schematic

of a network with the SWNT/POM complex

network. The yellow cuboids, black tubes,

and purple spheres represent the terminal

electrodes, SWNTs, and POM particles, re-

spectively. (b) Photograph of the substrate

including six terminal electrodes. The entire

substrate was covered with the SWNT/POM

complex. (c) Sampled current density over

time, representing the current magnitude dis-

tributions, with the bias voltage VB increas-

ing stepwise across the electrodes from 0 V to

125 V for sample A.

れる [23]．しかしながら，図 1b に示す I-V プロット

における NDRの位置は一意的ではない．周囲の対イ

オンとの反応によっては，NDRの特性に大きな影響

を与える可能性がある．しかしながら，POM粒子の

NDR現象は基本的には水分存在下での酸化還元反応

に起因することはわかっているが，いまだ完全には理

解されていない．

SWNT/POMネットワークの電気的性質を調べた．

図 2a は，SWNT/POM デバイスの模式図を表して

おり，複合体ネットワーク構造を形成する様子を示す．

図 2bは，(1)-(6)の六つの端子電極（ギャップ 1 mm）

を有する SWNT/POMネットワークデバイスの顕微

鏡写真である．この電極のうち二つを用いて，エタ

ノールで洗浄した「試料 A」及び脱イオン水で洗浄し

た「試料 B」の 2種の試料の測定を行った．

試料 Aの電流の経時変化を図 2c，3a，3b，3e，3f

に示す．図 2c は，段階的に増加する VB（0 V から

125 V）での電流分布を示す．正規分布にほぼ従った

雑音が発生し，各分布の平均と分散はバイアス電圧

VB が増加するにつれて増加した．図 3aは試料 Aの

電極 (1) と (2) の間の I-V 特性を示し（図 2b），VB

が 125 Vと 150 Vの間で NDRピーク（赤矢印）が

出現した．大気中室温下で 60 Hzの電力ラインで 100

Power Line Cycle (PLC)にわたって平均することで，

I-V 特性を測定した．VB を 150 V に上昇させると，

図 2cの挿入図に示すように電流は不安定になり，図 3b

に示すような周期的/非周期的な電流インパルスが発

生した．条件を選ぶことにより，図 3b の挿入図に示

されるような周期的な電流インパルスの発生をも可能

にした．

試料 Bの電極 (1)と (2)の間の I-V特性を図 3cに

示す．VB が約 80 V を超えると，電流が不安定にな

り，順方向掃引と逆方向掃引の間に大きなヒステリシ

スが観測され，NDR特性を示した．この場合，VB が

80 Vより低い場合には，この不安定な電流はイオン伝

導によって抑制されていることが，エタノール処理し

た試料との比較することにより類推される．この場合，

SWNT/POM ネットワークの NDR ピークは，負バ

イアスと正バイアスの両方で現れた．一方，図 1bの

ピークは負の場合のみ現れた．AFMに付属の制御系

では，電圧スイープ速度がミリ秒オーダーのため速す

ぎて同じ極性の掃引で酸化還元を検出できないためで

ある．PMo12 の酸化還元から生じる NDR は極性と

は無関係であるはずである．図 3d に VB = 80 V の

ときのサンプルについての電流の経時変化 (I-t) のグ

ラフを示す．周期的/非周期的な電流振動（約 25 Hz）

及びランダム電流インパルスの両方が観測された．イ

ンパルスの発生傾向を定量化するために，インパルス

発生インターバルの時系列を測定した．図 3e の挿入

図はポアンカレプロット作成法の例示である．ここで，

tn は n 番目のインパルス発生インターバルを表し，n

は測定されたインパルスの数である．全ての n につい

て (tn, tn+1) をプロットすることで，各プロットを作

成し，その軌跡（アトラクタ）を比較することでイン

パルス発生傾向を調べた．図 3e，3fは，各々印加バイ

アス電圧 VB を変化させた際，及び SWNTに対する

POMの濃度比を変化させた際に得られたポアンカレ

プロット [31] である．図 3e に示すように，インパル

ス発生傾向が印加電圧に依存しなかった．図 3fに示す

ように，ポアンカレプロットのアトラクタが POM濃

度増加により徐々に右上にシフトしたことから，POM

濃度増加により徐々にインパルス発生インターバルが

増加することが得られた．実際には POMの量が増加

すると POMナノ粒子も大きくなり，キャパシタンス

が増大することから POMジャンクションの電気特性
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図 3 SWNT/POM ネットワークの電気的特性 [30] (a) 図 2b の電極 (1)-(2) 間で測定
された試料 A（エタノール洗浄サンプル）の I-V 特性．(b) VB = 150 V 印加時
の試料 A の電流経時変化．（挿入図）適切な条件を選択することで周期的な電流イ
ンパルスが得られた．(c) 水処理した POM/SWNT 試料（試料 B）の I-V 曲線．
幾つかの NDR ピークが，約 80 V 印加時に顕著に表れた．(d) 試料 B の 80 V 印
加時の流経時変化．（挿入図）周期的インパルス発生部分の拡大図．(e) 試料 A の印
加電圧変化時のポアンカレプロット (tn, tn+1)．（挿入図）インパルス列とインパ
ルス発生インターバル (tn, tn+1) の取り方の例．(f) SWNT に対する POM 濃度
比を変化させた際のポアンカレプロット（試料 A）．

Fig. 3 Electrical characteristics of the SWNT/POM network. [30] (a) I-V char-

acteristics of sample A (rinsed with ethanol) lying between electrodes (1)

and (2) in Fig. 2b. (b) Plot of the measured current versus time of sam-

ple A when VB was set at 150 V. (Inset) Magnification of periodic current

impulses. (c) I-V curve of the water-treated POM/SWNT samples (sam-

ple B). A number of NDR peaks are noticeable over approximately 80 V.

(d) Time dependence of the current at 80 V. (Inset) Magnification of peri-

odic base current modulation. (e) Poincaré plots formed by changing the

applied voltage obtained using sample A. (inset) Example of impulse trains

and sequences of the impulse intervals (· · · , tn, tn+1, · · ·). (f) Dependence

of impulse intervals for sample A on the concentration ratio of POM to

SWNT.

に大きく影響すると考えられる．実験結果はノイズ存

在下で POM/SWNTネットワークから生み出された

インパルスが I-V 曲線中の NDR の存在に極めて密

接に関係していることを示している．単体の POM粒

子からも類似の NDR が検出されており，POM ジャ

ンクションが多段の酸化還元反応をする際のコンダク

タンスのスイッチングがインパルスの起源であると思

われる．電子化学測定は，PMo12 が分子構造変化を

伴う最大 24 個の電子を蓄積できることを証明してお

り，そのことから PMo12 は「電子スポンジ」と呼ば

れている [32]．一方，単一分子接合のコンダクタンス

は，電子状態及び構造状態によって変化し，そのよう

なジャンクションではノイズが大きい．分子の酸化及

び還元によるコンダクタンススイッチング現象が近年

報告されており [33]，そこでは過渡的充電効果が 1 V

未満の印加電圧で観察されており，その電流比が時と

して 1000を超える．なお，ランダムネットワーク中

のジャンクション数は，SEM観察の結果から直列方向

に約 100～1000であり，この場合一つのジャンクショ

ンに係る電圧は 0.15～1.5 Vである．図 1の NDR出
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図 4 リザバー計算のシミュレーション [30] (a) リザバー
演算シミュレーションを行った際の模式図 (b) シ
ミュレーションの結果．学習後，経時変化する教師
信号に対し出力信号を忠実に再現することに成功し
た．よって SWNT/POM ランダムネットワークデ
バイスを時系列メモリとして用いることができると
期待される．

Fig. 4 Reservoir computing simulation. [33] (a)

Model for reservoir computing simulation. (b)

Output signal followed precisely supervisor

signal changing over time after learning, which

means the SWNT/POM random network can

be expected to work as time series memory.

現電圧と図 3の電圧の関係に大きな矛盾はない．

上記の結果に基づいて，我々はPOM/SWNTネット

ワークモデルを構築した．我々のモデルでは，POMに

蓄積された電荷がその電子蓄積限界を超えると，POM

と SWNTの間の接合部のコンダクタンスが高くなる．

POMで複数の電荷を保存するには，接合部のコンダ

クタンスが低い必要がある．POMに多数の電荷を保存

すると，接合部に大きな電位差が発生し，これがコン

ダクタンススイッチングを引き起こす．POM/SWNT

ネットワーク内の POMに蓄積された電子が高導電性

接合を通して放電されると，それらは最大の電位勾配

で隣接する POM に転送される．隣接する POM の

充電限度も超えていると，放電によってネットワーク

内で連鎖反応が起こる．そのときネットワークにカス

ケードの電荷が発生し，電極での電荷インパルスが検

出されたことから，インパルス発生のメカニズムが説

明された．更に，このカスケードモデルを用いて，リ

ザバー計算のシミュレーションを行うと（図 4a），経

時変化する入力信号を完全に追随させる出力信号を得

ることができた（図 4b）．よって SWNT/POMラン

ダムネットワークを時系列メモリとして用いることが

可能と考えられる．紙面の関係上，カスケードモデル

及びリザバー計算のシミュレーションの詳しい記述は

原著論文に譲る [30]．

最近では電流と逆向きのパルス（ネガティブパルス）

を出力する系も観察されている．例えば，SWNT/

POMの系にゲート電圧を加えた場合（図 5a），ゲート

バイアスが正の場合には不変であったが，負の場合に

図 5 ゲートバイアス効果の測定．(a) デバイスの構造
(b) SWNT/POM ランダムネットワークのゲート
電流特性．ゲートバイアス Vg が正の場合変化がな
かったが，Vg が負の場合，電流と反対方向へ発生
するネガティブパルスを確認した．

Fig. 5 Gate bias effect of neuromorphic device.

(a) Device structure. (b) Current modulated

by gate effect of SWNT/POM random net-

work. Negative impulse was appeared when

negative gate bias was applied, even no change

occurred when gate bias was positive.

は急に SD間にネガティブパルスが発生した（図 5b）．

電子を SWNTに注入する POM系であれば同様の

事が起きると期待される．実際，ポルフィリン 2枚が

POMを挟み込んだ構造のC248H264N12O42Mo2BW12

やアクセプターの強いテトラブチルアンモニウム基

(TBA) を有する (TBA)2[SW12O40] なども同様にネ

ガティブパルスを発生した．これらの場合，系への

ホール注入やプロトン伝導の寄与が示唆される．ネガ

ティブパルス発生に関しては，更なる研究の進展が待

たれる．ポジティブパルスを興奮系，ネガティブパル

スを抑制系としたニューロンに近い発火モデルを構築

できると期待される．なお，本研究では複数の電極材

料を用いたが，実際には電極は SWNTに電圧を印加

するためだけに使用されており，インパルス発生に大

きな役割をがある POMと SWNTのジャンクション

に直接的な影響はない．したがって電極材料のフェル

ミ準位の違いなどがパルス発生特性へ与える直接的な

影響はないと考えられる．

3. む す び

SWNT/POM 複合体は NDR を発生することから

ノイズ発生が期待された．そこで，ランダムネット

ワークを形成したところ 0-125 Vを印加した場合，ノ

イズ発生デバイスとして動作した．150 Vを印加する

とインパルス発生が見られた．リザバー計算のシミュ

レーションから教師信号に追随する波形を出力させる

ことに成功したことから，SWNT/POMランダムネッ

トワークデバイスを時系列メモリとして用いることが

できると期待される．負のゲート電圧印加や，POM
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の種類変更により，ネガティブパルスの発生も可能で

あった．実際にニューロモルフィック演算が実行でき

るよう今後更なる研究を進めて参りたい．なお，本論

文で紹介したデータの大半は既に論文として既報であ

る [30]ことを断っておく．
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